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Eine Einrichtung zur Messung horizontal liegender 
Objekte am Leitz-Infrarot-Spektrographen 
und ihre Anwendung* 

Von 
Hans G. KRUGER und Kurt MAENNCHEN 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 15. January 1958) 


Es wird uber die Entwicklung einer Einrichtung mit torischen Spiegeln zur Messung 
horizontal hegender Objekte am Leitz-Infrarot-Spektrographen berichtet. Die 
Anwendung dieser Einrichtung in Kombination mit einem Heiztisch wird bespro- 
chen. Als Beispiel fiir die praktische Anwendung wird eine Reihe von MeBwerten 
des Temperatureinflusses auf die Rocking-Schwingung der CH,-Gruppe des 
Polyathylens angegeben. 


Einleitung 


Beim Leitz-Infrarot-Spektrographen ist der MeB-Strahlengang der- 
artig angelegt, daB Proben in ihn verttkal eingefiihrt werden miissen. 
Es gibt nun Falle, in denen eine horizontale Eimbringung der Proben 
notwendig wird, z.B. dann, wenn im Verlaufe von Erhitzungsanalysen 
Folien erst in festem und danach in verfliissigtem Zustande durch- 
gemessen werden sollen. Besonders bei Forschungs- und Entwicklungs- 
arbeiten auf dem Kunststoffgebiet treten derartige MeBaufgaben auf. 
Um sie meistern zu kénnen, wurde eine Zusatzeinrichtung zum Infrarot- 
Spektrographen fiir die Messung horizontal liegender Objekte ent- 
wickelt, zu der ein Heiztisch zur Erhitzung dieser Objekte im MeB- 


Strahlengang gehort. 
Optische Anordnung 


Um die Proben horizontal liegend einbringen zu kénnen, muB der 
MeB-Strahlengang zunachst um 90° nach oben abgeknickt und spater 
wieder in die urspriingliche Richtung zuriickgefiihrt werden; dieser 
Umweg im Strahlengang macht zur scharfen Abbildung der Lichtquelle 
auf den Eintrittsspalt des Monochromators den Einbau zusatzlicher ab- 
bildender Spiegel erforderlich. Hierbei tritt nun die Schwierigkeit auf, 
daB ein spharischer Hohlspiegel bei Knickung des Strahlengangs einen 
erheblichen Astigmatismus in der Achse einfiihrt, und zwar hat ein 


* Herrn Professor Dr. CLEMENS SCHAEFER zum 80. Geburtstag gewidmet. 
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spharischer Hohlspiegel der Paraxialbrennweite f, fiir den Ablenkungs- 
winkel « und fiir Abbildung in der Tangentialebene die tangentielle 
Brennweite 


fp [9608 Os (1) 
sowie fiir Abbildung in der Sagittalebene die sagittale Brennweite 
f. = folcos cx. (2) 


Fiir «=45°, also Knickung um 90°, wird der Unterschied zwischen 
diesen beiden Brennweiten sehr groB, namlich es wird /,=2/,! Diesen 
starken, bei geneigter Strahlenfiihrung auftretenden Astigmatismus 


B Sp 


Fig. 1. Einrichtung zur Messung horizontal liegender Objekte. Optische Anordnung, Vertikalschnitt 


; 


kann man durch Verwendung torischer Hohlspiegel beheben, wenn 
man nur dafiir sorgt, da die in der Tangential- bzw. Sagittal-Ebene 
des Hohlspiegels liegenden Hohlspiegelradien 7, bzw. 7, die Werte 


Y= 2] [cose (3) 
und 
1-2} COSG (4) 


erhalten, wobei /’ die gewiinschte Hohlspiegelbrennweite bei behobenem 
Astigmatismus in der Achse bedeutet. Setzt man nach (3) nun in (1) 
fiir /, ein: $7,=/'/cos« und mach’ (4) fiir) 7) vim’ (2)> 4727 cosajese 
folgt in diesem speziellen Falle aus (4) und (2): 


Koff =, (5) 


d.h. der Astigmatismus in der Achse ist bei Wahl der Radien nach 
den Formeln (3) und (4) fiir eine Abknickung des Strahlenganges um 
den Winkel 2% behoben. Freilich sind derartige torische Hohlspiegel 
weder spharisch noch auf Komafehler korrigiert, worauf wir im experi- 
mentellen Teil noch zuriickkommen werden. 

Fig. 1 zeigt die Anordnung der Einrichtung zur Messung horizontal 
liegender Objekte im Beleuchtungsstrahlengang des Infrarot-Spektro- 
graphen; Nernststift N und Beleuchtungsspiegel BS/ bleiben an ihrem 
alten Platz, wenn die aus den vier Spiegeln 7,, 73, PR. und P, sowie 
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dem Heiztisch HT bestehende Einrichtung in den Strahlengang ein- 
gesetzt wird. Der den Strahlengang zunichst nach oben ablenkende 
torische Konkayspiegel TJ, ist so berechnet, daB er die Lichtquelle N 
ins Unendliche abbildet; aus dieser Forderung und den Formeln (3) 
und (4) ergibt sich mit «—45° fiir seine beiden Radien "1 = 633 mm 
und 7,,=317mm. Der parallele Strahlengang durchsetzt nach Um- 
lenkung durch die Planspiegel PB, und P, die im Heiztisch HT befind- 
liche Probe und trifft dann auf den torischen Konvexspiegel 7), der die 
Auigabe hat, ein virtuelles Bild von der Lichtquelle am Ort von N zu 
entwerfen, damit die von 7, auf den Beleuchtungsspiegel BSP gelenkten 
Strahlen dort unter demselben Winkel auftreffen wie vor der Ein- 
schaltung der Zusatzeinrichtung. Aus den konstruktiv bedingten Ab- 
standen und den Formeln (3) und (4) folgt bei «= 45° fiir die Radien 
von 73: 7 »=— 823 mm und 7, .= — 412 mm. 


Heiztisch 

Der horizontal gelagerte Heiztisch besteht aus einem Messing- 
mantel M, der innen eine konzentrisch gelagerte Heizwicklung H ent- 
halt. Abgeschlossen wird der Heiz- A, Ry A, 
raum durch zwei im jeweiligen MeB- \ 
bereich transparente AbschluBplat- 
ten Pi, und Pl, (hier aus NaCl). , 
Mittels eines Regeltransformators 
l4Bt sich die Temperatur auf belie- 
bige Werte bis etwa 250°C einstellen. 
LaBt man den Ofenraum nach oben 
durch Wegnahme von PI, offen, so 
kann man Temperaturen bis etwa 
135°C erzielen. /.1 Thermometer 
bzw. Thermoelement zeigt die Temperatur der zu untersuchenden 
Substanz S an, die sich im Zentrum des Heizraumes befindet. Die bei 
ndheren Temperaturen zu untersuchenden Substanzen bringt man auf 
sine Platte Pl, von 25mm Durchmesser (in unserem Falle aus NaC\). 
Fliichtige Stoffe fiillt man wie iiblich zwischen zwei derartige Platten Pl, 
ind Pl,, deren Abstand durch einen geeigneten Distanzring D fest- 
selegt wird. Der Substanztrager wird nun horizontal in einer Fassung I’ 
selagert, die man in die Bodenplatte b des Heiztisches einschraubt. 
Fig. 2 stellt die Konstruktion des Heiztisches im Schnitt dar. 


D A; 


Fig. 2. Heiztisch 


Anwendungs-Beispiel 
Um die Anwendung der oben beschriebenen Einrichtung mit Heiz- 
isch zu demonstrieren, nehmen wir als praktisches Beispiel den Einflu8 


ler Temperaturerhéhung auf die Rocking-Schwingung der CH,-Gruppe 
4* 


Lurchlassigkeit 


willktirliche Eipherten 
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des Polyathylens [7]. In der Schmelze beobachtet man nur eine einzelne 
Bande bei 13,9, wahrend im festen Zustand Banden bei 13,7 und 
13,9 auftreten. Fir das Zu- 
standekommen der 13,7 u-Kom- 
ponente macht man das Auf- 
treten von kristallinen Bereichen 
rs verantwortlich. Zur Messung 
wahlen wir ein Niederdruck- 
a Polyathylen nach ZIEGLER, das 
besonders stark kristallin ist. 
Fig. 3 zeigt das Dublett bei 
verschiedenen Temperaturen. 
Deutlich erkennt man, daB die 
- kurzwellige Bande mit zuneh- 
mender Temperatur abnimmt. 
= Die Registrierung wurde mit 
Spaltprogramm 2 und _ einer 
Registrierdauer von 3 min/u aus- 
he gefiihrt. Das Programm mit 
Ke breiterem Spalt (im Vergleich 


by zum normalen  analytischen 
7B fl TEL Spaltprogramm) und die langere 

i peat Senate ween one ee Registrierdauer erwiesen sich als 
zweckmaBbig, um den Energie- 

verlust auszugleichen, der durch die unvermeidlichen Restfehler der 
optischen Zusatzeinrichtung bedingt ist, auf die oben hingewiesen wurde. 
Mit dieser MeBserie 
kann man _ versuchen, 
pp | eine Abschatzung der 
Kristallinitat vorzuneh- 

men, indem man das 

iL Verhaltnis der Extink- 


100% 


BRS N 


50% 


7 eee eee rele ee ee Ute on : 
Or, %0 75 700 zs tionen in den Banden- 
Fig. 4. Extinktionsverhaltnis K als Funktion der Temperatur maxima bestimmt. Tragt 


man dieses Verhaltnis 
K=E)3,/Ey39 gegen die Temperatur auf (vgl. Fig. 4), so erhalt man 
ein Resultat, das qualitativ mit UR-Messungen anderer Autoren [2] 
sowie mit réntgenographischen Ergebnissen [3] iibereinstimmt. 
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Photoleitfahigkeits-Quenching und Lebensdauer 
von Leitungselektronen* 
Von 
FRANK MATOSSI 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 15. Januar 1958) 


Die Lebensdauer von Elektronen im Leitfahigkeitsband kann aus dem zeitlichen 
Verlauf von Stimulation und Quenching der Photoleitfahigkeit bei langwelliger 
Bestrahlung abgeleitet werden. Zur Ableitung der Beziehungen zwischen Lebens- 
dauer tT und den charakteristischen Merkmalen des Stimulations- und Quenching- 
verlaufs, namlich maximaler Stimulation s,,, Zeit ¢,, dieser Stimulation, An- 
fangsneigung s’ und Endwert sy, erfordert nur die folgenden wesentlichen An- 
nahmen: Die langwellige Strahlung entleert Haftstellen und induziert Ubergange 
vom Leitfahigkeitsband. Fiir t gilt die Gleichung T= (s,,9/s9) EXP (tn956/Smo)> 
wobei s die relative Leitfahigkeitsanderung bedeutet und der Index 0 auf jenen 
Verlauf hinweist, fiir den s,,= 0. 


Einleitung 


Lichtelektrische Leitfahigkeit, die durch kurzwellige Strahlung er- 
zeugt wurde, kann bekanntlich durch Uberlagerung von langwelliger 
Strahlung modifiziert werden. Fig. 1 zeigt ein typisches Beispiel fiir 
den zeitlichen Verlauf einer solchen Modifikation, und zwar fiir einen 
Halbleiter, der zu stationdrer Photoleitfahigkeit erregt ist. Man beob- 
achtet nach Einsetzen der langwelligen Strahlung Stimulation und 
,,Quenching‘‘+?. Solche Kurven werden auch als ,,dynamisches Quen- 
ching“ bezeichnet. Die charakteristischen Parameter der Kurven 
hangen von der Wellenlange ab. Der Endwert, der wahrend der Be- 
strahlung asymptotisch erreicht wird, kann gréBer oder kleiner sein als 
der urspriingliche Gleichgewichtswert. AuBerdem kommen Kurven ohne 
Stimulationsmaximum oder mit negativer Anfangsneigung vor. Kurven 
der in Fig. 1 gezeichneten Art fiir die relative Leitfahigkeitsinderung 
s=(¢—0,)/o) (o) = Gleichgewichtsleitfahigkeit) kénnen durch eine 
Gleichung der Form 


sage are er setae) (1) 
* Herrn Professor Dr. CLEMENS SCHAEFER zum 80. Geburtstag gewidmet. 
1 Tart, E. A., u. M. H. Hess: J. Opt. Soc. Amer. 42, 249 (1952). 
2 Buse, R. H.: Phys. Rev. 99, 1105 (1955). 
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beschrieben werden, falls die Zeitkonstanten 1/9 und 1/9’ die Bedingung 
o’>o befriedigen. Die Parameter s,, und s,, sind in Fig. 1 erklart. 
Eigentlich entspricht s,, dem durch die ebenfalls in Fig. 4 angedeutete 
Extrapolation auf ¢=0 erhaltenen Wert von s, was aber mit gentigender 
Genauigkeit dem Maximalwert gleichgesetzt werden kann. 

Gl. (1) konnte aus einem einfachen Modell durch Betrachtung der 
Partikelbilanz fiir Ubergainge zwischen Leitfahigkeitsband, Valenzband 
(oder Aktivatorniveau) und Haftstellen abgeleitet werden®, wobei die 
phanomenologischen Parameter s,., S,,, @, @’ von den Modellparametern 
(Ubergangswahrscheinlichkeiten, Besetzungsdichten) abhangen. Diese 
Theorie beschrieb nicht 
nur den allgemeinen Ver- 
lauf des dynamischen 
Quenching, sondern auch 
viele Einzelheiten der 
Bubeschen Beobachtun- 
gen. 

Urspriinglich waren 
, bimolekulare‘‘ Ubergan- 


aha rt ; 
B ge vom Leitungsband zum 
Sfp 
Fig.1. Typische Quenching-Kurve, schematisch. s relative Valenzband angesetzt 
Leitfahigkeitsanderung, ¢ Zeit. ——— Extrapolation gemaB worden. Die vorliegende 


Soo + (Sm — Soo) exp (— Qt) 


Arbeit soll zeigen, daB es 
auch unter der Annahme ,,monomolekularer‘‘ Ubergange méglich ist, die 
Beobachtungen zu beschreiben, was gleichzeitig dazu fiihrt, Lebens- 
dauern von Leitungselektronen aus Quenchingkurven zu bestimmen. 
AuBerdem ist versucht worden, mit so wenig Annahmen als méglich 
auszukommen und das Modell so einfach und allgemein zu halten, 
daB kompliziertere oder spezialisiertere Modelle leicht angepaBt werden 
kénnen. Im Gegensatz zur friiheren Behandlung ist das jetzige Verfahren 
nur fiir Leitfahigkeitsquenching, aber nicht fiir Lumineszenzquenching, 
brauchbar, da strahlende und strahlungslose Ubergange nicht explizit 
unterschieden werden. 


Das Modell 
Der von der langwelligen Strahlung produzierte UberschuB » von 


Leitungselektronen iiber den Gleichgewichtswert N soll durch 


dnijdt = —n/t + ev —B (2) 


a 


gegeben sein. Darin bedeutet » die Anzahl besetzter Haftstellen, die 
ihrerseits durch 


P= Py Vale evan (3) 
* Matosst, F.: J. Electrochem. Soc. 103, 662 (1956). 
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bestimmt sei, wobei ¥) und »,, die Werte von y fiir £=0 und t= ~ an- 
geben. Diese Gleichungen kénnen als Vereinfachung oder Modifikation 
allgemeinerer Gleichungen angesehen werden, wie sie z.B. von RITTNER* 
diskutiert werden. 


Das erste Glied der rechten Seite von Gl. (2) entspricht einem 
Verlust von Elektronen des Leitungsbands durch irgendwelche Energie- 
libergange, wobei angenommen wird, daB diese Ubergiange auch wirksam 
sind ohne die langwellige Strahlung und daB die durch dieses Glied 
definierte Lebensdauer t durch die iiberlagerte Strahlung nicht beein- 
fluBt wird. Welcher Art diese Uberginge sind, braucht hier nicht zu 
interessieren, und deshalb kann t auch nicht ohne weiteres mit Zeit- 
konstanten spezieller Prozesse identifiziert werden. 


Das zweite Glied beschreibt die Haftstellenentleerung, wobei teil- 
weise Wiederauffiillung einbegriffen ist. Wiederum sind die Einzel- 
vorgange unwesentlich, wenn im ganzen nur Gl. (3) giiltig ist. 


Das letzte Glied beriicksichtigt solche Uberginge vom Leitungsband, 
die nur infolge der langwelligen Strahlung auftreten (induzierte Uber- 
gange). Ohne diese ist die Beschreibung des Quenchingeffekts nicht 
moglich. Obwohl die Angabe eines speziellen Prozesses fiir die formale, 
phanomenologische Beschreibung der Beobachtungen tiberfliissig ist, soll 
doch zur Illustrierung auf eine Médglichkeit hingewiesen werden: Es 
k6nnten durch die langwellige Strahlung Elektronen aus dem Valenz- 
band befreit werden; die so zusdtzlich entstehenden Lécher konnen zu 
zusatzlichen Rekombinationen mit Leitungselektronen AnlaB geben, 
entweder direkt oder durch Einfang der Lécher in Rekombinations- 
zentren. Ein direkter Einflu8 der zusatzlichen Strahlung auf die 
Leitungselektronen ist jedenfalls nicht anzunehmen, denn dann wiirde B 
als proportional zu  anzunehmen sein. Das liefe darauf hinaus, in 
Gl. (2) t abzuaéndern und 8 =0 zu setzen, was unzureichend ware. 


Ergebnis 
Aus Gl. (2) und (3) erhalt man fiir m und damit fiir s=n/N das 
Ergebnis 


Ns=n=(ev,,— B)t(t — € 1) + €(¥% — M0) aa Reg re ain iA) 


das schon die Form der Gl. (1) hat. Die Zeitkonstanten 1/09 und 1/0’ 
kénnen nun mit t bzw. 1’ identifiziert werden, d.h. mit der ,,Lebens- 
dauer‘‘ der Leitungselektronen und der Zeitkonstante des Entleerens 
und Wiederauffiillens der Haftstellen. 


4 Rrttner, E. S.: Electron Processes in Photoconductors. In: Photoconduc- 
tivity Conference, p. 215. New York: John Wiley & Sons 1956. 


8 FRANK Martrosst: 


Aus Gl. (4) erhalt man sofort 


N So = Mea = (Ev aceeee (5a) 
y as dn > ay b 
Ns'=n = (FF) = 2% B, (5b) 
we _€(% — Yoo) T | . 
bn = x = Dl In € (Vp Yoo) t (€ Vo B) t (5 ) 
Unde tallsse =a 

N Sim = i (v% Fla Veo) eo ) (5 d) 

1 Nyy T / is oe Noo 
in = Ms (Yn — Noo) cee 7 Jn Ny, — Noo Ge) 

Diskussion 


Da das Endergebnis (4) formal identisch ist mit dem friiher er- 
haltenen, beschreibt es mit einer geeigneten Wahl numerischer Werte 
fiir die Parameter ¢ und f oder vielmehr ev,,—f und é(vy—¥,), die 


Fig. 2. Beobachtete und berechnete Quenching-Kurven. beobachtet*; -—o-— -berechnet mit t/t’ =10 
und €(%— 99) 1 =3,1, €(%o9 —8) tT =2,1 fiir Kurve 1; €(%) —99) tT =1, €(¥Q9 —8)T=O fiir Kurve 2; 
E(% —V%oQ9) tT’ = 0, E(¥Q9 — B) T 1 fiir Kurve 3; alles in willktirlichen Einheiten. Die Kurven unterscheiden 


sich durch die Wellenlange der benutzten tiberlagerten Strahlung, wobei die Photonenanzahl konstant 
gehalten wurde 


Beobachtungen ebenso gut wie dieses (Fig. 2). Wie aus Fig. 2 weiter 
hervorgeht, zeigen empirisch alle Kurven, soweit sie iiberhaupt ein 
Maximum besitzen, eine ungefahr konstante Differenz s,,—s,,. Diese 
Beziehung konnte im Rahmen der friiheren Behandlung als notwendige 
Folge der Theorie abgeleitet werden, muB aber jetzt zunachst als 
empirische Tatsache hingenommen werden. Trotz der formalen Identitat 
der Ergebnisse kénnen die beiden Verfahren im einzelnen nicht mit- 
einander verglichen werden, schon weil eine zu Gl. (3) analoge Gleichung 
friiher nicht auftrat. 


DaB das B-Glied notwendig ist, folgt aus der Beobachtung negativer 
Werte von s,,. Ebenso ist das ¢-Glied notwendig, da sonst ein einfacher 
exponentieller Verlauf resultieren wiirde. Der Wert von »,, muB im 
allgemeinen als verschieden von vy) angesehen werden, wobei gewohnlich 
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Yoo <q gilt. Aber y,, >v9 braucht nicht grundsiatzlich ausgeschlossen 
za werden. Die Parameter t, t’ und », konnen als von e und fp unab- 
hangige Konstanten angenommen werden. Dies schlieBt nicht aus, daB 
mdglicherweise mehrere Sorten von Haftstellen mit verschiedenen 
Werten von 1’, v9 und v,, vorliegen. 

Es ist nun leicht, aus den Gl. (5) Beziehungen zwischen 1 bzw. 7’ 
und den experimentell zugdnglichen Bestimmungsstiicken abzuleiten. 
Man erhalt 


i = Sin o/So. ie = t,,/In ~ : =e d (6a), (6b) 


T =F" EXP (tn 9 50/5y20) (6c) 


wobei der Index 0 sich auf diejenige Quenching-Kurve bezieht, fiir die 
S00 = 0. Die zwei Gleichungen fiir t’ oder Gl. (5e) kénnen als Probe 
fiir die Giiltigkeit der benutzten Naherungen und fiir die Annahme 
eines konstanten Werts t’ verwandt werden. 

Die praktische Auswertung der Gl. (6) zur Bestimmung von Lebens- 
Jauern hangt im wesentlichen von einer genauen Messung der Anfangs- 
1eigung ab. Die bisher vorliegenden Messungen sind in der Tat nicht 
yenau genug, um eine zuverlassige Priifung der Voraussetzungen zu 
zestatten. Immerhin kénnen aus BuBEs veréffentlichten Kurven? ver- 
1iinftige GréBenordnungen erhalten werden (t’ =1 sec, t=10 sec), die 
vatiirlich nur fiir diesen Spezialfall giiltig sind. Genauere Messungen 
ind wiinschenswert, um festzustellen, ob die durch Gl. (1) und (2) de- 
inierten Lebensdauern mit anderweitig, z.B. aus dem Zerfall der 
-hotoleitfahigkeit, bestimmten, iibereinstimmen. Etwaige Abweichungen 
assen Aufschliisse iiber die Zuldssigkeit der verschiedenen Modelle 
rwarten. 

Zum SchluB sei nochmals hervorgehoben, daB mit einem Minimum 
ron Annahmen auszukommen versucht wurde. Mehr ins Einzelne 
‘ehende Modelle wiirden mehr Modellparameter einfiihren, zu anderen 
\usdriicken fiir s,, und s,, und auch zu anderen Beziehungen zwischen 
- t’ und den Modellparametern fiihren. Die wesentlichen Formeln (6) 
viirden jedoch weitgehend giiltig bleiben, es sei denn, man miiBte die 
ier vernachlassigte Lécherleitfahigkeit mitberiicksichtigen, und zwar 
nit einer Lécherlebensdauer, die von der der Elektronen wesentlich 
erschieden ware. Dazu liegt vorlaufig kein AnlaB vor. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Minchen 


Exakte Grundlagen der Theorie der Spinwellen* 


Von 
F. Bopp und E. WERNER ** 


(Eingegangen am 10. February 1958) 


Es wird der Satz bewiesen, da& es beim Mehrelektronenproblem in Streng: 
Gleichungen vom Typus der Spinwellengleichungen von BLocu gibt, wenn mai 
von Spin-Bahn- und Spin-Spin-Wechselwirkungen absieht. Der Satz kann nich 
nur auf Elektronen im festen Kérper, sondern auch auf die von Atomen und Mole 
kiilen angewandt werden. Der unmittelbaren Anwendung auf Atomkerne steh 
im Wege, daB die Spinwechselwirkungen in diesem Fall nicht vernachlassigbar sind 


§ 1. Einleitung 

Es ist das Ziel der folgenden Note zu zeigen, daB es beim Mehrelek 
tronenproblem in Strenge Gleichungen vom Typus der Spinwellenglei 
chungen von BLocH gibt, wenn man, wie es gewohnlich geschieht, vot 
Spinwechselwirkungen absieht. Hiernach ist es méglich, die Spin 
bewegung von der Bewegung der Teilchen 1m Raum zu separieren. Fi 
zwei Teilchen ist das bereits von einem von uns! gezeigt worden. De 
allgemeine Satz ist niitzlich, wenn es geniigt, allein aus der Existenz vot 
Spinwellengleichungen Folgerungen zu ziehen (I. c. 1)?. 

Auf Grund dieses Satzes kann man z.B. in der Theorie des Ferro 
magnetismus, ohne an Strenge zu verlieren, von Spinwellengleichunger 
mit empirisch bestimmten Konstanten ausgehen und priifen, welch 
Spinmodelle mit der Erfahrung im Einklang sind (1. c. 1). Dabei ist e 
nicht notig, die Elektronenbewegung zu betrachten. Da es verschieden 
Modelle fiir Elektronen geben kann, die zu den gleichen Spinwellen 
gleichungen fiihren, wird zugleich deutlich, da8 man aus Eigenschaften 
die allein durch die Spindynamik bestimmt sind, nicht eindeutig auf di 
Elektronenkonfiguration schlieBen kann. Der RitickschluB von den ferro 
magnetischen Eigenschaften auf die Elektronendynamik braucht nich 
eindeutig zu sein. 


§ 2. Ableitung der Spinwellengleichung 
Wir betrachten » Elektronen in nichtrelativistischer Naherung un 
unter Vernachlassigung der Spinwechselwirkungen. Seir=(t,, ty, ..., 1, 


* Herrn Professor Dr. CLEMENS SCHAEFER zum 80. Geburtstag in dankbare 
Erinnerung an die Breslauer Zeit von F. Bopp. 
** Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Saarbriicken, 
1 WERNER, E.: Diss. Miinchen 1957. 
* Man vel. hierzu SLtatER, J.C: Rev. Mod. Phys. 25, 199 (1953). — SLATER, J.¢ 
STATZ u. CosTER: Phys. Rev. 91, 1323 (1953) 
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der Ortsvektor im Konfigurationsraum und = (OF OPP poe oreey nani 
o; = +4 die Spinkonfiguration, so lautet die Schrédinger-Gleichung 

h oO 

(— = t) p(t, o) =Eylv,o). (1) 


Nach dem Pauli-Prinzip sind die antisymmetrischen Lésungen zu 
suchen, fiir die 

y(Pr, Po) = (—1)? p(t, o) (2) 
ist. Darin ist # die Ordnungszahl der Permutation P. 

Bei der Ableitung der Spinwellengleichung gehen wir von folgendem 
Satz aus, den wir erst in den §§3 und 4 beweisen werden. 

Es gibt Funktionen u(r) im Raum der Ortsvektoren r= (t, ... 
m Teilchen mit folgenden Eigenschaften: 

1. ZweiFunktionen u(Pr) und u(P’r), die durch verschiedene Permu- 
tationen P und P’ der m Ortsvektoren in r aus u(r) hervorgehen, sind 
orthogonal, falls sie voneinander verschieden sind. 

2. Die Anwendung des Hamilton-Operators H auf u(r) ergibt eine 
Linearkombination der u(Pr). 


) von 


n 


FormelmaBig lautet Aussage 1, wenn wir « normiert annehmen: 
Lae 2 ahs) dV — (PS PP’) | 
oder (3) 
gl tT) = Bie ry J 
Darin zeigt dV =dV,...dV, die Volumenintegration iiber den Konfi- 
gurationsraum an, und 0(P) ist das Kronecker-Symbol 


dati Po, : 
(4) 
Aussage 2 liefert: 
(Pu Pt): (5) 


Darin ist nur iiber solche P’ zu summieren, fiir die die w (Pr) voneinander 
verschieden sind. 

Mit Hilfe einer Funktion u(r), die die in dem obigen Satze formulier- 
ten Eigenschaften hat, kénnen wir Eigenlésungen der Schrédinger- 
Gleichung (1) gewinnen. Zu jeder solchen Funktion gehért eine eigene 
Spinwellengleichung. Es gibt namlich Spinfunktionen (0), fiir die die 
dem Pauli-Prinzip geniigende Kombination 


p(t, a) = 2" (A)? w (Pr) x (Po) (6) 


von 0 verschieden ist und der Schrédinger-Gleichung (1) geniigt. 
Durch Substitution von (6) in (1) erhalten wir mit Riicksicht auf 
Gl. (5) 
D’ (=1)? C(P) u(P’ Pr) x(Po) =E 2’ (—1)? u(Pr) x (Po). 
P 


BePs 


1D F. Bopp und E. WERNER: 


Ersetzen wir auf der linken Seite P’ P durch P, also P durch P’™* Pj 
so folgt: 
YY (= 1) w(P x) {DY (— 1)" C(P') x (P" Pa) —Ez(Po)} = 0. 


—_— 
P P’ 
Da die in ’ vorkommenden wu (Pr) voneinander linear unabhangig sind, 
P 
miissen die Ausdriicke in { } fiir sich verschwinden. Mit P’ fiir P’?P 


lauten sie 


> K(P PP’) y(P’ 0) = Ex(Po), (7) 
= 
wenn wir ¢ 
F(R Py Saye? Oe) (8) 


setzen. Gl. (7) ist eine Hauptachsengleichung fiir die Spinfunktionen, 
Es ist die gesuchte Spinwellengleichung. 

Sie ergibt sich also ganz einfach, wenn man wei, daB die Funk- 
tionen u(r) existieren. Das Ergebnis ist auch nicht iiberraschend, da 
Gl. (6) bereits der Blochschen Spinwellentheorie? zugrunde liegt, dort 
allerdings nur als Folge der St6rungsrechnung. 

Die Einschrankung der Summation kann man noch genauer be- 
schreiben. Wenn P und P’ ein Paar von Permutationen ist, fiir das 
u(P rt) =u(P'r) ist, so gilt das fiir alle Paare P, P und R P’ bei beliebi- 
gen 2, insbesondere auch fiir 1 und P+P’=Q. Es geniigt also, alle @ 
zu kennen, d.h. 


O={1,0...0,), (9) 
UW Ot) ==: = 00 ( Ot) = aia) 
ist. Diese bilden zusammen mit 1 eine Untergruppe, denn 
aus “(Q,t) = u(t) folgt «(Q;'r) = u(r), 
aus “(Q;rt) =u(Q,r) =u(r) folgt «(Q; Q,r) =u(r). 
Die Summation >” ist also tiber die Aquivalenzklassen 
‘i PaquPQ, QE, (10) 


zu erstrecken und nicht iiber die Elemente. 


fiir die 


§ 3. Die Existenz vollkommen unsymmetrischer Funktionen 


Den in §2 formulierten Satz beweisen wir zuniichst fiir vollkommen 
unsymmetrische Funktionen, definiert durch die Implikation: 


Fg nur wenn cp=0. (11) 


Die Untergruppe Q enthalt in diesem Fall nur die Identitat 4. 


* Brocu, F.: Z. Physik 57, 545 (1929), 61, 206 (1930). 


Exakte Grundlagen der Theorie der Spinwellen 138 


Wir stiitzen uns bei dem Beweis auf die Stérungstheorie, verwenden 
allerdings nur solche Ergebnisse, die sich bei Fortsetzung der Stérungs- 
rechnung nicht mehr andern, so daB sie in Strenge gelten, speziell darauf, 
daB Symmetrieeigenschaften erhalten bleiben. 

Spalten wir von H geméi8 H—H,+Hy die Wechselwirkungs- 
glieder Hy ab, so sind die Eigenfunktionen von H, Produktfunktionen: 


QD; (r) = Vi, (v,) Vi. (Ta) ie Qj, (t el mit 7 = (7, es a (12) 


Die Einteilchenfunktionen q;,(t,) seien orthonormiert* und die zuge- 
hérigen Energiewerte ¢;, sollen inkommensurabel sein, damit die unge- 
stodrten Energiewerte 


Ep 2.2 (13) 


nicht zufallig entartet sind. Diese Annahme liefert nur eine unwesent- 
liche Einschrankung der Allgemeinheit. Wenn sie nicht erfiillt ist, kann 
sie durch beliebig kleine Abanderungen der Einteilchenpotentiale er- 
reicht werden **. 

Ferner nehmen wir an, daf die q;(r) vollstandig unsymmetrisch 
sind, d.h. jeder der Quantenzahlen 7, darf in der Reihez nur einmal 
vorkommen. Das ist natiirlich eine wesentliche Einschrankung der 
Allgemeinheit. In §4 werden wir uns von dieser Annahme befreien. 

Neben der ausgeschalteten hebbaren Entartung gibt es eine nicht- 
hebbare, da alle Eigenfunktionen, die durch Permutation aus (12) 
hervorgehen, zum selben Energiewert fithren. Darum muB man vor 
der Durchfiihrung der eigentlichen Stérungsrechnung erst diejenigen 
Linearkombinationen der entarteten @;(r) aufsuchen, in die die Eigen- 
lésungen von H,=H,+tHy im Limes tO iibergehen. Das fihrt 
bekanntlich zu Funktionen mit speziellen Symmetrieeigenschaften, im 
Falle von zwei Teilchen z.B. zur symmetrischen und antimetrischen 
Kombination. pn setzen wir 


= ZTE) oP). (14) 


Es gibt ebensoviel symmetrische Kombinationen wie Permutationen. 
Die Zuordnung der ©? zu den gy; (Pr) ist also umkehrbar eindeutig. Wir 
k6nnen schreiben: 


=D 4, (P) #70). (15) 


* Fiir unsere allgemeinen Betrachtungen ist es gleichgiiltig, welches Ortho- 
gonalsystem wir verwenden: Bandermodellfunktionen oder Wannier-Funktionen 


oder Hartree-Focksche. 
*xx Dem steht auch die Uberlappung der Bander nicht im Wege, da die Terme 


der Bander auf Liicke stehen kénnen. Auf die GréBe der Termabstande kommt es 
bei dieser Uberlegung nicht an. 


14 F. Bopp und E. WERNER: 


Gelegentlich kiirzen wir die Gl. (14) und (415) durch 


@; = TQ;, Oy hp @; (16) 
ab. Diese Transformation ist unitar: 
fa =Ti, (17) 


da Orthonormiertheit und Vollstandigkeit in dem von den Permutationen 
aufgespannten Teilraum der Funktionen durch die Transformation nicht 
zerstort wird. 

Die Funktionen @? sind noch immer Lésungen der ungestorten 
Schrédinger-Gleichung. Es sind gerade diejenigen, die stetig in die des 
vollen Hamilton-Operators iibergehen, wenn man die Eigenlésungen 
von H =H,++tHy betrachtet und dabei t von 0 bis 1 variiert. Die so 
gewonnenen Eigenlésungen von H_seien w?(r). Sie bilden ebenso wie 
@%(r) ein vollstandiges orthonormiertes Funktionensystem, weil der in 
den Teilchen symmetrische Operator Hy die Symmetrie von @?(r) nicht 
stért. Die Transformation 

Y= 2D, (18) 
ist also auch unitar. 

Die Funktionen y?(r) setzen wir in Gl. (15) an die Stelle der ®?(r) 
und erhalten 

u;(c) => A,(P) yf (Pr). (19) 
@ 


Diese Funktionen sind im allgemeinen keine Eigenlésungen von H, da 
die Entartung beim Ubergang von @? zu w? gewohnlich aufgehoben 
wird. Aber die Bedingungen (3) und (5) sind erfiillt, so daB die x; 
Funktionen von dem in §2 vorausgesetzten Typus sind. Die Orthonor- 
miertheit der w; ist sofort zu erkennen, wenn wir (19) gemaB (16) schrei- 
ben. IHS 1st 
Ue Vee 1 Oe foo (20) 
Denn darin sind die Funktionen y, orthonormiert, und T'S T ist unitar. 
Es bleibt zu zeigen, daB Gl. (5) gilt. Aus Gl. (19) folgt unmittelbar: 
Hu;(t) = 2 A, E} y(t). 
Q 
Durch Umkehrung der ersten Gl. (20) erhalt man y;=Tu,;, das ist 
nach den Gln. (16) und (14): 


We == >, BS(P) u,(Px). 


Substitution in die De er Gleichung ergibt: 
Hu; (v) = 22 Byes Bi (P)) u;(Pr), (21) 
was in Einklang ist mit Gl. (5), wenn wir 
CUP) = 2 Ape? Bie) (22) 


Q 
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etzen. Nur ist hier die Summe iiber P nicht eingeschrankt, weil wir 
ron dem vollkommen unsymmetrischen Fall ausgegangen sind. 

Damit ist der in §2 angegebene Satz fiir den Sonderfall bewiesen, 
la8 alle «(Pr) voneinander verschieden sind. 


§ 4. Vervollstandigung des Beweises 

Vollkommen unsymmetrische Funktionen sind nicht  erreichbar, 
venn in Gl. (12) mehrere Quantenzahlen 7, iibereinstimmen. Da der 
spin nur zwei Einstellungsméglichkeiten hat, kann keine Ouantenzahl 
nehr als zweimal vorkommen. Gibt es 7 solcher Paare (27 <7), so ist 
lie Zahl der verschiedenen Funktionen q;(Pr) gleich n!/2’. 

Beim Ubergang zu den @9(r) diirfen nicht mehr Funktionen heraus- 
commen. Tatsachlich fallen gewisse antimetrische Funktionen aus. 
‘um Beispiel haben wir im Falle von zwei Teilchen im allgemeinen die 
veiden Zustande 
ya (P(4) #212) 9102) get). 

Venn jedoch g,=qz, ist, gibt nur das obere Vorzeichen etwas von 0 
erschiedenes. 

Die Gln. (14) und (15) einerseits und die Gl. (19) und (20) bleiben 


uch jetzt bestehen. Nur miissen wir >) durch »’ im Sinne von §1 
P P 


rsetzen und in }» fallen automatisch eine Reihe von Gliedern weg. 


Jie Unitaritat on Transformationen bleibt bestehen, ebenso die Ortho- 
ormiertheit der u;(Pr) und der yw? (r), wobei die P verschiedenen Klas- 
en von Rechtsaquivalenzen (s. §1) angehdren miissen. 

Danach folgt wie oben aus u;=T'y, die Gleichung 


Hu, = TiHy=TlEy, STE Tu, 


ras wiederum mit Gl. (5) im Einklang ist. 

Damit ist auch der Fall eingeschlossen, dai nicht alle u(P r) von- 
inander verschieden sind. Der Basissatz fiir die Theorie der Spinwellen 
t bewiesen. 

Zam SchluB sei erwahnt, daB wir Spinwellengleichungen vom Typus 
er in Gl. (7) stets in der auf die v. Neumannschen Prinzipien der Quan- 
ntheorie sich stiitzenden Meinung benutzt haben, einen von der St6- 
ingsrechnung unabhangigen, in Strenge giiltigen phanomenologischen 
ugang zur Quantentheorie der Spinwellen zu haben. Durch die Ar- 
eiten von SLATER (I. c. 2) schien diese Auffassung in Frage gestellt zu 
erden. Das Ergebnis dieser Untersuchung zeigt, da sich die Slatersche 
ritik nicht gegen die Verwendung von Spinwellengleichungen richtet, 
mndern nur gegen die Art ihrer Berechnung aus Elektronengleichungen. 
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Untersuchung der magnetischen Trennmdglichkeit 
von Luftsauerstoff und Stickstoff * 


Von 
H.-J. HGBNER** und H. KLAUKENS*** 


Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 22. Januar 1958) 


Es wird die Diffusionsgleichung fiir ein Gas mit der magnetischen Suszeptibilitat 4 
aufgestellt, das unter der Einwirkung eines auBeren, zeitlich konstanten Magnet. 
feldes steht. Die Gleichung wird fiir ein zylindrisches Magnetfeld und den spezieller 
Fall des Sauerstoffs zur Abschatzung des Trenneffektes numerisch integriert. Ab- 
schlieBend wird die strenge Lésung der Diffusionsgleichung angegeben. 


Bereits FARADAY? hielt die Trennung von Luftsauerstoff und Stick- 
stoff wegen des groBen Paramagnetismus des ersten fiir durchfithrbar 
“’..it might not be impossible to separate air into its two chief con- 
stituents by magnetic force alone’’?. Alle Komponenten der Luft, m1 
Ausnahme des Sauerstoffs sind diamagnetisch und sein Paramagnetis: 
mus (x,,—=-—+152-10°% bei NPT) ist dem absoluten Betrage nach runc 
300mal gréBer als der Diamagnetismus des Stickstoffs (x,,—=—0,54- 
10°* bei NPT). Diese Eigenschaft des Sauerstoffs wurde bisher nur zt 
analytischen Zwecken? benutzt. Literatur tiber ihre Anwendung zu 
Trennzwecken ist den Verfassern nicht bekannt. Sie haben daher die 
rechnerische Behandlung des Trennvorganges an einem einfachen Model 
durchgefiihrt. 


Die Kraft 8, die von einem zeitlich konstanten Magnetfeld § au 


ein Volumelement dv eines ruhenden Gases mit der magnetischer 
Suszeptibilitat x ausgeiibt wird, ist 


Rdv = 4x grad (H2) dv. 
Setzt man 


x= 2X: P, 


* Herrn Professor Dr. CLEMENS SCHAEFER zum 80. Geburtstag gewidmet. 
** Anschrift: Braunschweig, Sulzbacher Str. 27. 
**xx Anschrift: Oberhausen-Sterkrade, Steinbrinkstr. Dill 
1 FarapDay, M.: Phil. Mag., Ser. ITI 31, 401—421 (1847). 
2 Siehe FuBnote 1, S. 416. 


3-Vel. z. B. Krauer, F., E. TuRrowsk1i u. T. v. WoLFr: Angew. Chem. 54 
494—496 (1941). 
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worin # den Druck in dv bezeichnet, so erhalt man 
R dv =} xp grad (G*) dv, 


bzw. 
Si a erad (7) 


Die sofortige Einstellung des Endzustandes wird durch die thermische 
Molekularbewegung gehemmt. Der paramagnetische Gasanteil diffun- 
diert an die Stellen gréBter Feldstarke, der diamagnetische an die 
Stellen kleinster Feldstarke. Es findet also 
eine Diffusion unter der Einwirkung einer 
auBeren Kraft statt, die dargestellt wird 
durch die Gleichung 


ANN 


+ <P ——div|—gradp + + x, perad (6%). 


L 


= + %9 grad grad ({?) , 


wobei D der Diffusionskoeffizient und ¢ die 
Zeit ist. 

Um die Gleichung zu lésen, wird ein 

unendlich langes zylindrisches Magnetfeld 
(vgl. Fig. 1) angenommen, das zwischen zwei i... Zur Ableitung von Gl. (1) 
Polen mit den Radien y, und +7; herrscht. 
In dem Zwischenraum ist ruhende Luft von konstanter Temperatur. 
Die Wirkung des Feldes auf den Stickstoff wird im folgenden wegen 
ihrer Kleinheit vernachlassigt. Ist §, die Feldstarke an der Stelle 7,, 
dann ist an jedem Punkt des Innenraumes die Feldstarke ) 9/7. Die 
Diffusionsgleichung lautet jetzt in Zylinderkoordinaten 


Dis P at” ep fs 1 op up 25 Op xy 455 p 
D et” 8G? t¥ Oy 2 # OY 2 y#' . 


z ~9 5 re 
Setzt man —- § 2 = «2, so erhalt man 


Im Gleichgewichtszustand fiir ¢—= oo ist 


Op =, | 202 5 
yn y3 p, (2) 

oder integriert Ae 
P(”r)=poe". (3) 


* An Stelle der gewahlten Form kénnte man auch = grad(3%) p- $9?) an- 
etzen, was aber in dem hier behandelten Falle keinen Unterschied ergibt. 
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/, errechnet sich auf Grund der Erhaltung der Masse, d.h. aus der 
Tatsache, daB die Molekelzahl im ganzen Querschnitt des Zylinders 
mit und ohne Feld gleich bleibt, daher wie folgt: 


Ya Yq 
boll (Oat =f 7aT, 
ri 


% 


wobei f, der Druck im feldfreien Zustand 
ist. Daraus ergibt sich 


= 
: ra Qly2 pa 
fre ar 
% 
und damit p(7) zu 
fee 2 ae 
pl) =p, 2a ein. 
fretl ay 
r; 
Setzt man 
Op 202 oe 
cp rie ago pies 
so erhalt man 
10D ov 1 
eS SS 
Dat or - ¥ (4) 
Diese Gleichung wurde numerisch inte- 
griert fiir >= 10" Oerstedt, x=+- %- p= 


+ 4,5-107? fir =4 at ~ 10° dyn/em4 
also % = +41,5-4073, 7,=1 cm,77= sem 
hue eee! tes) rere und D =0,175 cm?/sec; dieser Zahlenwert 
verschiedene Zeiten: t+=Osec,t=0,58sec, entspricht dem Diffusionskoeffizienten 
(Weden der Unigenanigliett der mamedahen ., vom. oaueLstoil in Luft: hely Zimmercem 
Tntegnamon’ in der“ Nake des Mininums Dera tlky as Hee Dimign cate seme ec mua 
wurden die Kurven fiir f=1,73 sec bzw. : 5 ; 
2,40 sec unterhalb von p(r)/p,=04 nicht ist in Fig.2 dargestellt. AuBer der sofor- 
ad eke tigen Druckzunahme unmittelbar am 
Innenpol sieht man, wie sich in etwa 1.cm 
Entfernung davon ein mit zunehmender Zeit immer mehr vertiefendes 
Druckminimum ausbildet, wahrend sich der Druck des nahe am AuBenpol 
befindlichen Sauerstoffs wegen der endlichen Diffusionsgeschwindigkeit 
nur wenig andert. Erst nach einem langeren Zeitraum (s. unten) ver- 
schwindet dieses Minimum, und es hat sich die fiir f= co dargestellte 
Druckverteilung eingestellt, bei der sich der iiberwiegende Teil des vor- 
handenen Sauerstoffs am Innenpol angereichert hat und auch am AuBen- 
pol sein Partialdruck sehr klein geworden ist. 


“i —= 7 (cm) "q 
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Nennt man die Partialdrucke des Sauerstoffs am Innen- bzw. 
uBenpol p; bzw. £,, so ist die Trennfahigkeit der Anordnung 


&. bo Pa _ eee (5) Tabelle 1. Abhdngigkeit der 
Trennfahigkeit von der Feld- 
n der nebenstehenden Tabelle 1 ist fiir einige stirke 
Verte von a bzw. §, die Trennfahigkeit a* | (bi—Pal/by | So 108 
ngegeben. Erst in der Nahe von 107 Oerstedt 
st eine gute Trennwirkung zu erhalten. 1,5 eel ewe 
AuBer dieser ,,statischen‘‘ Trennfahigkeit a re - 
Onnte man eine ,,dynamische‘‘ ansetzen, 14.25) 276 w 8,7 
ei der die Differenz zwischen dem Druck Be N28 0e ne 


m Innenpol #; und dem Minimaldruck fyin 
ingeht. Hier kénnte laufend das angereicherte Gas am Innenpol in 
iner Art ,,Grenzschichtabsaugung“ entfernt werden. 

Zu einer Lésung der Gl. (1) kommt man durch den Ansatz 


p= bye + w, 
it dem folgt 


obei T= D -t ist. Die Lésung der Gl. (6) lautet 


= 2, [4, Jo (A, : 4) Ste b, Ng (A,° Alb 4 ey" at 
v=0 
Iso 
P = Po exit a ¥ [4, } (A, : 7) = b, No (A, . ”)] ; gn Ae Dt. (7) 
v=0 


,und N, sind die Besselschen bzw. Neumannschen Funktionen nullter 
rdnung, a,, b,, A, Zahlenfaktoren, von denen jeweils einer vorzugeben 
t. Die beiden anderen sind dann so zu wahlen, daB an den Stellen 7; 
nd y, die Ableitungen der Besselschen bzw. Neumannschen Funktionen 
erschwinden 


a, Je (A,-7) + 8, Ng (A,-7) = 0, (8) 


as bedeutet, daB durch die Wande kein Gas hindurchtritt. Um der 
nfangsbedingung gleichmaBigen Druckes zu entsprechen, muB ferner 


afr? +. (a, Jo(dy7) +B, Ny (A, +7) =0 (0) 


in. Mit Hilfe der Lésung (7) wurde fiir die obige Anordnung berechnet, 
1B nach etwa 25sec der Endzustand erreicht ist, der in Fig. 2 fiir 
= co dargestelit ist. 


3% 
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Aus dem Physikalischen Staatsinstitut der Universitat Hamburg 


Bandenspektren im homogenen elektrischen Feld* 
Von 
W. STEUBING** und J. HENGEVoss 
Mit 8 Figuren im Text 


7 W 5 95 
(Eingegangen am 15. Januar 1958) 


In der vorliegenden Arbeit wurde die Wirkung eines homogenen elektrischen 
Feldes auf Bandenspektren im Spektralbereich 2000 bis 5000 A untersucht. An 
folgenden Banden wurden keine Effekte gefunden: OH; NH; CO; CO,; COM 
Demgegeniiber zeigte sich eine elektrische Feldwirkung auf die Intensitatsver- 
teilung des im sichtbaren Wellenlangenbereich gelegenen Stickstoffspektrums. 
Insbesondere konnte eine Intensitatsbeeinflussung an den gestodrten Linien Py) 
und Rj, der N3 3914 Bande beobachtet werden. 


Uber die BeeinfluBbarkeit von Bandenspektren durch elektrische 
Felder liegen verhaltnismaBig wenige Arbeiten vort, obwohl das 
Interesse an diesem Problem so lange besteht, wie man sich tiberhaupt 
mit der Strukturanalyse von Bandenspektren beschaftigt. Erfolgt 
doch die Untersuchung von Emissionsspektren meist durch Anregung 
der Molekiile in einer Gasentladung, in der ja stets mehr oder weniger 
starke elektrische Felder vorhanden sind. Es fehlt vor allen Dingen an 
systematischen Untersuchungen, die eine gréBere Anzahl von Molekiil- 
spektren umfassen. Der Grund hierfiir liegt in dem Mangel an geeig- 
neten experimentellen Methoden. Die Starksche Kanalstrahlrohre 
liefert keine intensiven Bandenspektren, da sie auf geringe Drucke 
beschrankt ist. Nach der Lo-Surdo-Methode lassen sich nur sehr wenige 
spezielle Banden erzeugen, die den Entladungsbedingungen des Ka- 
thodenfalls entsprechen. AuBerdem ist das Feld inhomogen und schlecht 
definiert. Erst durch die Entwicklung der Kanalstrahlréhre nach 
STEUBING und SCHAEDER [/4] ist es méglich geworden, Bandenspektren 
in Gegenwart eines starken homogenen elektrischen Feldes so intensiv 
zu erzeugen, daB eine Untersuchung der Feldwirkung mit Hilfe hoch- 
auflésender Spektrographen vorgenommen werden kann. Eine weitere 
Methode, die sich erst in der jiingeren Zeit entwickelt hat, ist durch 
die Mikrowellenspektroskopie gegeben [2]. Sie beschrankt sich jedoch 
auf die Untersuchung reiner Rotationsspektren. Mit ihrer Hilfe ist es 


* Herrn Professor Dr. CLEMENS SCHAEFER zum 80. Geburtstag gewidmet. 
** Anschrift: Hamburg-Alsterdorf, Bilserstr. 69/I. 


1 Eine Ubersicht findet sich bei Strusntnc, Handbuch der physikalischen 
Optik, Bd. II. 
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yelungen, an einer Anzahl von Molekiilen Aufspaltungen von Rotations- 
inien infolge elektrischer Feldeinwirkung nachzuweisen. 


In der vorliegenden Arbeit werden mit Hilfe einer Steubing-Schaeder- 
chen Réhre verschiedene Bandenspektren hinsichtlich ihrer BeeinfluB- 
arkeit durch elektrische Felder untersucht. 


Theoretische Gesichtspunkte 


Eine Wirkung des elektrischen Feldes auf Molekiilspektren ist auf 

nannigfache Weise denkbar. Bei der groBen Zahl verschiedener 
Molekiiltypen ist die Theorie der Bandenspektren nicht in der Lage, 
imfassende Voraussagen iiber 1 
lle Méglichkeiten zu liefern. 
Nur in Einzelfallen lassen sich 
us einem passenden Molekiil- 
nodell theoretische Gesichts- 
yunkte fiir experimentelle Ar- 
yeiten ableiten. 


a) Lineare Molekiile, die ein 
wgenes Dipolmoment besitzen. 
Jer Einfachheit halber sei 
ngenommen, da der Spin 


ler Elektronenhiille S — 0 sei. 
Yann setzt sich der Gesamt- 


irehimpuls des Molekiils § zu- 


ammen aus dem Drehimpuls a Fig. 1. Vektormodell eines linearen Molekiils, welches ein 
3 eigenes Dipolmoment besitzt. Die Bezeichnungen sind aus 
er rotierenden Kerne, welcher pn a Pe 


enkrecht auf der Kernver- 
indungslinie steht, und der Komponente des Bahndrehimpulses der 


‘ektronenhiille A in Richtung der Kernverbindungslinie. 5 hat die 


rigenwerte 13 =/JU+1)h und A |.A| =Ah. Das Dipolmoment des 
folekiils 7 liegt in Richtung der Kernverbindungslinie. Da bei A +-0 


‘nicht senkrecht auf dieser steht, hat uw eine Komponente ps in Rich- 
ang g. Wegen der Wechselwirkung zwischen jx und dem elektrischen 


eld |G| fiihrt a eine Prazessionsbewegung um & aus, so daB im 
eitmittel das Dipolmoment 
B=ps:-M= [| Oe D 


irksam ist. Mh ist die Komponente von 5 in Richtung von &. 
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Infolge der Wechselwirkungsenergie 


u = I 
AW = —ji|6|=—lil => 457 | 
spalten die Rotationsniveaus J+ 1fach linear mit der elektrische 
Feldstarke auf. Die Zustande bleiben hinsichtlich des Vorzeichens vo: 
M entartet. Bei Feldstarken von 100 kV/cm k6énnen die Aufspaltunge: 
in die GréBenordnung cm fallen und miBten daher prinzipiell dure! 
optische Spektroskopie feststellbar sein. 

LaBt man die Voraussetzung G=0 fallen, so werden die Uber 
legungen komplizierter, da dann die verschiedenen Hundschen Kopp 
lungsfalle beriicksichtigt werden miissen. 

Befindet sich das Molekiil in einem 2 Zustand, so ist 4 =0 und e 
tritt keine lineare Aufspaltung ein. Nach van VLECK besteht dan: 
noch ein quadratischer Effekt [3] 

_ 41) pe? J(UU +1) — 3 “5 

W=— \FO+0eT -eleal | 

I, = Tragheitsmoment. Dieser soll dadurch hervorgerufen werden, da 
beim Einschalten eines elektrischen Feldes die Rotationsbewegung de 
Molekiils ungleichformig wird. Dieser quadratische Effekt ist jedoch z 
klein, als daB er in der optischen Spektroskopie zu testen ware. I 
der Mikrowellenspektroskopie ist er jedoch zu messen und wird zu 
Bestimmung des Dipolmomentes benutzt. 


b) Lineare Molekiile ohne eigenes Dipolmoment. Bei ihnen wird ei 


Dipolmoment f¢ = ayy - |e | induziert, welches zu einem quadratische 
Effekt AnlaB gibt. a,j) ist eine Konstante, die noch von J und | M 
abhangt. Die Berechnung der aj), gelingt nur fiir die einfache Elel 
tronenkonfiguration des H,-Molekiils [4]. 

Experimentell ist bisher ein solcher Effekt nur am H,-Moleki 
gefunden worden [5]. Dabei treten in einem Feld von 600kV/c1 
Linienverschiebungen bis zu 80 cm auf [6]. 

c) Mehratomige Molekiile. Diese besitzen im allgemeinen eine Kon 
ponente ihres Dipolmomentes in Richtung des Gesamtdrehimpulsé 
und mtiBten daher einen merklichen linearen Stark-Effekt zeiger 
Seine experimentelle Untersuchung mit Methoden der optischen Spektre 
skopie scheitert jedoch daran, daB solche komplizierter gebaute 
Molekiile in der Gasentladung zerfallen. 


Die Apparatur 
Bei dem Aufbau der gesamten Apparatur muBte der Forderung de 
Problemstellung nach Reihenuntersuchungen besonders Rechnung g 
tragen werden. Da tiberdies mit langen Belichtungszeiten zu rechne 
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war, muBte sie vor allen Dingen wahrend etlicher Stunden wartungs- 
frei funktionieren. Sie wurde daher mit verschiedenen Sicherungs-, 
Kontroll- und Regeleinrichtungen ausgestattet. 

Die Réhre konnte aus einer von R. GUNTHER [13] benutzten Ver- 
suchsanordnung iibernommen werden. Im Laufe der Vorversuche 
zeigte sich jedoch, daB zum Zwecke der Intensitatssteigerung eine Reihe 
von Verbesserungen vorgenommen werden muBten. Das experimentelle 
Kernproblem ist naémlich folgendes: 


In dem Raum zwischen zwei Kondensatorplatten, an denen eine 
hohe Spannung liegt, ist durch EinschieBen von Kanalstrahlen eine 
unselbstandige, méglichst raumladungsfreie, Gasentladung zu unter- 
halten. Dabei ist einerseits im Interesse groBer Intensitat der Gasdruck 
mdoglichst groB zu wahlen, andererseits fordert die Problemstellung An- 
wendung moglichst hoher Feldstarken. Druck und Feldstarke sind aber 
durch das Ziinden einer raumladungsbeschwerten selbstandigen Ent- 
ladung begrenzt, das zum Zusammenbruch des Feldes fiihrt. Solche 
Glimmentladungen kénnen auch zwischen irgend zwei Bauteilen der 
Rohre auftreten, die auf unterschiedlichem Potential liegen. Die Ziind- 
bedingungen hangen neben Druck und Feldstarke noch von folgenden 
Faktoren ab: Elektrodenmaterial, Beschaffenheit der Elektrodenober- 
flache, Elektrodenabstand und vor allen Dingen von der individuellen 
Gasfiillung, insbesondere von ihrer Reinheit. 

Gegeniiber der bei GUNTHER im einzelnen beschriebenen Rodhre 
wurden folgende Verbesserungen vorgenommen: Tantal als Elektroden- 
material, Einsatz der Hohlkathode aus Molybdan, sdmtliche sonstigen 
Bauteile aus reinem Nickel. Ferner wurden Kittstellen durch Flansch- 
dichtungen ersetzt. Durch veranderte Dimensionierung einzelner Bau- 
teile sowie durch sorgfaltiges Anpassen des Glaskérpers an den Ka- 
thodenmantel und die Feldelektrode gelang es, die stérenden Neben- 
entladungen so weit zu beseitigen, daB der Gasdruck erheblich gesteigert 
werden konnte. Die GréBe des maximal anwendbaren Druckes hing 
von der jeweiligen Gasfiillung ab. 

Er betrug z.B. fiir Helium je nach Feldstarke 4 bis 10 Torr, fiir 
Stickstoff 2 bis 4 Torr. Fiir einige Gase war zur Erzielung einer aus- 
reichenden Intensitat Vermischung mit Wasserstoff oder Helium vor- 
teilhaft. 

Wie schon bei GUNTHER und bei SCHAEDER berichtet wird, ist die 
Lebensdauer der Réhre durch die Zerstaubung der Feldplatte begrenzt. 
Durch Verwendung von Tantal als Elektrodenmaterial konnte dieselbe 
auf etwa 100 Std vergréBert werden. Der von GUNTHER benutzte 
Nickeleinsatz in der Hohlkathode hat sich bei langen Betriebszeiten 
nicht bewahrt, da das Nickel versprédete und mit seinen Bruchstiicken 
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AnlaB zu Kurzschliissen gab. Molybdanblech als Einsatz erwies sich 
als praktisch unbegrenzt haltbar. : 

Die Gasversorgung der Rohre erfolgte aus Griinden der Reinheit 
im stromenden Betrieb, und zwar muBte eine groBe Durchstromung 
gewahlt werden — etwa 250 cm%/Std — um das Ziinden bogenahnlicher 
Entladungen im Feldraum zu vermeiden. Dabei war es wichtig, den 
Druck auf wenige Prozent genau konstant zu halten. Entsprechend 
der Forderung nach wartungsfreiem Betrieb funktionierte die Rege- 
lung von Druck und Durchstrémung vollautomatisch. Fig. 2 zeigt die 


f 


zur kohre 


von der kohre 


zur Purmpe 


Fig. 2, Gasversorgungsanlage. a VorratsgefaB, b ZufluBkapillaren, c Abflu®kapillaren, d Reserveflaschen. 
e elektrisches Ventil, f einstellbares Kontaktmanometer 


Gasversorgungsanlage. Mit Hilfe einer Quecksilberdiffusionspumpe 
wurde das Gas aus dem Vorratsbehalter a durch die Réhre hindurch- 
gesaugt. Dabei reduzierten die Kapillaren 6 den Druck des zustrémen- 
den Gases vom Wert #, im VorratsgefaB auf den Wert , in der Réhre, 
die Kapillaren c reduzierten den Druck des abstr6menden Gases vom 
Wert , auf den Wert £, +0, dem Druck unmittelbar hinter der Pumpe. 
Der Vorvakuumbehalter der Pumpe war so dimensioniert, daB er 10 Std 
lang das laufend durch die Réhre gepumpte Gasvolumen aufnehmen 
konnte. Um Druck und Gasdurchstrémung in der Réhre konstant zu 
halten, muBte der Druck fp, im VorratsgefaB a konstant gehalten werden. 
Dies geschah mit Hilfe des elektrischen Ventils ¢, bei dessen Offnung aus 
den Reserveflaschen d Gas in das VorratsgefaB a nachstrémte. Die 
Steuerung des Ventils erfolgte durch das einstellbare Kontaktmano- 
meter /. Fig. 3 zeigt die Schaltung des Regelmechanismus. Fallt der 
Druck im VorratsgefaB a, so fiihrt die Beriihrung der Kontaktstange 2 
mit dem Hg-Meniskus 4 im Kontaktmanometer zum SchlieBen des 
Stromkreises I. Dadurch zieht das Relais 5 an und schlieBt den Strom- 
kreis II. Spule 6 fithrt jetzt Strom und zicht mit ihrem Magnetfeld 
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den Eisenkern 8 aus dem Quecksilberbad 7. Der Meniskus fallt und 
gibt den Ansatz des Rohres 10 frei. Damit ist der Weg von den Reserve- 
flaschen d zum VorratsgefaB a offen. Mit dem Druckanstieg in a sinkt 
der Quecksilbermeniskus 4 und sdmtliche Kontakte Offnen sich, der 
Eisenkern 8 fallt in das Quecksilberbad 7 zuriick und der Zuflu8 zum 
VorratsgefaB a wird wieder versperrt. Die Glasfritte 9 verhindert das 
Hindringen des Quecksilbers in das Rohr 10. Zugleich bildet sie fiir 
las Gas einen Strémungswiderstand, der dem Regelvorgang die nétige 
Weichheit verleiht. Der im VorratsgefaB a konstant zu haltende Druck 


ae eee 
von Reservetlaschen 7 


Vorrarsgerab a 


9 Il || AeAdisches Venri/ 


SANAANAANRARRAAN 


X 


Fig. 3. Druckregeleinrichtung. Die Wirkungsweise ist im Text beschrieben 


jird durch Drehen des Kernschliffes 1 eingestellt, wodurch sich die 
.ontaktstange 2 im Manometerrohr 3 verschiebt. 

Der Druck im VorratsgefaB a betrug 20 Torr; die beschriebene 
egeleinrichtung hielt diesen auf +1/,, konstant. Damit war in der 
-Ohre eine Druckkonstanz auf 1% gewdahrleistet. 

Wegen der langen Belichtungszeiten und der groBen Dispersion des 
pektrographen war konstante Raumtemperatur erforderlich. Vor allen 
ingen muBte ein langsamer Temperaturgang vermieden werden. Die 
egelung erfolgte durch Kontaktthermometer und elektrische Heizung. 

Der Spektrograph war ein Steinheil GH, der je nach Bedarf mit 
Jas- oder Quarzoptik montiert wurde. Die benutzte Ausriistung fiir 
ie Glasoptik bestand aus drei 60°-Prismen mit einer Basislange von 
-105mm, einem 650mm Kollimator und einem 1600 mm Kamera- 
njektiv. Das Offnungsverhdltnis war 1:10. | aad) 

Die Quarzoptik war folgendermaBen ausgestattet: Ein 60°-Prisma 
it einer Basislinge von 75mm nebst zwei entsprechenden Halb- 
‘ismen in Youngscher Montierung, einem 1600 mm Kameraobjektiv 
id einem 725mm Kollimator mit dem Offnungsverhaltnis 1:12. 
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Diese Angaben beziehen sich auf die Wellenlange von 2680 A. Al 
Photomaterial bewahrte sich je nach Spektralbereich die unsensibil 
sierte Astro-Platte von Perutz oder die orthochromatische Scientif 
Oaj Platte von Kodak. 

Zur Auswertung der Aufnahmen wurde ein Renningersches Reg: 
strier-Mikrophotometer benutzt. 


Durchfiihrung und Aufnahmen 

Nach dem Grundgedanken der Themenstellung waren mit Hilf 
der von STEUBING und SCHAEDER entwickelten Roéhre an einer Reih 
von Gasen die BeeinfluBbarkeit der Spektren durch elektrische Felde 
zu untersuchen. Fiir die Auswahl der Gase muSten natiirlich experi 
mentelle Gesichtspunkte gegeniiber den genannten theoretischen 1 
den Vordergrund treten. Wichtigste Bedingung war das einwandfrei 
Funktionieren der Rohre, d.h. mit der benutzten Gasfillung muBte 
sich groBe Feldstarken bei hinreichend hohen Drucken aufrechterhalte 
lassen. Ferner durfte das Fiillgas die Bauteile der R6hre chemisc 
nicht angreifen. Weiter war zu beriicksichtigen: Die Molekiile durfte 
in der Gasentladung nur zu einem geringen Bruchteil zerfallen. Di 
Rotationsstruktur muBte bei der vorgegebenen Dispersion auflésba 
sein (méglichst kleines Tragheitsmoment). Die interessierenden Bande 
muBten in den Spektralbereich 2000 bis 5000 A fallen. 

Diese Forderungen engten den Kreis der zur Auswahl stehende 
Gase sehr stark ein. Es wurde daher mit folgenden Gasfiillungen ge 
arbeitet: Stickstoff, Helium, Wasserdampf, Ammoniak und Kohlen 
dioxyd. Anfangs muBten diese Gase mit Wasserstoff oder Helium vei 
mischt werden, um geniigend hohe Feldstarken anwenden zu kénner 
Spater, nach Verbesserung der Versuchsanordnung, konnte Sticksto! 
auch in reinem Zustand benutzt werden. 

Jede Aufnahme wurde zunachst mit hoher Feldstarke durchgefiihr 
und unmittelbar anschlieBend zum Vergleich mit geringer Feldstark 
wiederholt. Durch jeweiliges Abdecken der oberen oder unteren Halft 
des Spektrographenspaltes wurde erreicht, daB auf der Photoplatte di 
beiden zu vergleichenden Spektren unmittelbar untereinander lager 
ohne daB die Platte selbst verschoben werden muBte. Da zum Betrie 
der Réhre an der Feldplatte eine kleine Zugspannung liegen muBte 
konnte eine Aufnahme mit verschwindender Feldstirke nur mit eine 
Hilfsrdéhre hergestellt werden. 


Auswertung der Ergebnisse 
Helium. Da — wie erwahnt — das H,-Molekiil einen betrachtliche 
Stark-Effekt zeigt, ist es naheliegend, auch am He, eine elektrisch 
Feldwirkung zu vermuten. Weil dies Edelgasmolekiil jedoch nich 
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stabil ist, sondern nur kurzzeitig in einer Gasentladung gebildet wird, 
sind die Heliumbanden sehr lichtschwach. Ihre Intensitat wird durch 
hohe Stromdichte und durch hohen Druck begiinstigt, wahrend schon 
geringe Verunreinigungen schwachend wirken [7]. Leider ist es trotz 
griindlicher Reinigung des Heliums und trotz Anwendung eines Druckes 
von 14 mm Hg nicht gelungen, die He,-Banden in der Steubing-Schaeder- 
schen Réhre zu erzeugen. Mit der Hilfsréhre hingegen konnten die in- 
tensivsten Banden 4546; 4626; 4649 jeweils nach Neufiillung mit Frisch- 
gas fiir kurze Zeit beobachtet werden. Nach etwa 3 min Betrieb ver- 
schwanden sie jedoch, vermutlich infolge Verunreinigung (clean-up- 
Effekt). 

OH-Banden. In einer Gasentladung bildet sich bei Gegenwart von 
Wasserdampf kurzzeitig das OH-Molekiil. Dieses besitzt ein elektrisches 
Dipolmoment und miiBte daher theoretisch einen linearen Stark-Effekt 
zeigen, sofern es sich nicht in einem 2 Zustand befindet. Da jedoch 
der Wert des Dipolmomentes nicht bekannt ist, kann auch die GréBe 
des Effektes nicht vorausberechnet werden. Wegen des kleinen Trag- 
heitsmomentes des Molekiils ist die Rotationsstruktur sehr weit, so daB 
die zu erwartenden Effekte gut erkennbar sein miiBten. 

Untersucht wurden die (1; 0) Bande 2811 und die (0; 0) Bande 3021 
(bzw. 3064), die zu dem Elektroneniibergang ?2’>?/T gehdéren, bei einer 
Feldstarke von 90 kV/cm. Es wurde jedoch kein Effekt gefunden. Als 
Gasfiillung wurde ein Gemisch von Wasserdampf mit Wasserstoff oder 
Helium im Verhaltnis 1 zu 2 benutzt. 

NH-Banden. Auch an den NH-Banden wire theoretisch ein linearer 
Stark-Effekt zu erwarten. Untersucht wurden NH 3360 und 3370, die 
zu dem Elektroneniibergang 3/7 +X gehéren. Ein Effekt wurde nicht 
gefunden. 

Stickstoff. Bei den bisher angefiihrten Molekiilspektren handelté es 
sich um einzelne Banden mit weitlaufiger Rotationsstruktur, deren 
Aufnahmen wegen ihrer Ubersichtlichkeit einfach auszuwerten waren. 
Demgegentiber ist das Molekiilspektrum des Stickstoffs untibersichtlich, 
weil die Rotationsstruktur enger ist und sich viele Banden gegenseitig 
iiberlagern. Das Gesamtbild des Spektrums erscheint stellenweise 
durch das elektrische Feld sehr stark beeinfluBt, so daB eine sorgfaltige 
Auswertung erforderlich ist. 

In dem vorliegenden Wellenlangenbereich von 3000 bis 5000 AE 
iiberlagern sich zwei Systeme von Stickstoffbanden, die zu verschiedenen 
Ionisationszustinden des Stickstoffmolekiils geh6ren. Wahrend die sog. 
negativen Stickstoffbanden vom einfach ionisierten N3-Molekiil emit- 
tiert werden, gehért das sog. zweite positive System zum Spektrum 
des neutralen N,-Molekiils. Die Kantenschemen beider Systeme sind 
im Handbuch fiir Spektroskopie, Bd. VII angegeben. 
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Das zweite positive System wird durch einen 3//—$// Ubergang 
gebildet. Die Rotationsstruktur wurde von D. CosTER, F. BRons und 
A. v.D. ZIEL [8] untersucht, ferner von P. Linpau [9], [10}. Jede 
Bande besitzt drei P- und drei R-Zweige. Die Zweige sind in sich 
noch einmal aufgespalten, doch ist diese Dublettaufspaltung bei den 
eigenen Aufnahmen im Regelfall nicht mehr aufgelést. Nur wenn sie 
beim Vorliegen von Stérungen anomal groB ist, kann man sie auch 
dort erkennen. Ein Q-Zweig ist nicht zu beobachten, obwohl er nach 
der Theorie in der Nahe der Nullinie mit geringer Intensitat vorhanden 
sein sollte. Der dreifache R-Zweig verleiht den positiven Stickstoff- 
banden in gréBerer Entfernung vom Bandenkopf die typische Triplett- 
struktur. 

Die negativen Stickstoffbanden. werden durch einen 2X +2’ Uber- 
gang gebildet. Analysen der Rotationsstruktur finden sich bei Fass- 
BANDER [11] und bei CuiLps [12]. Die Banden besitzen einen R- und 
einen P-Zweig, von denen jeder zweifach aufgespalten ist. Diese Du- 
blettaufspaltung ist auf den eigenen Aufnahmen bei héheren Rotations- 
zustanden erkennbar. Ein Q-Zweig tritt nicht auf und ist auch theore- 
tisch nicht zu erwarten, weil es sich um einen 22’->?2’ Ubergang handelt. 

Da das Stickstoffmolekiil kein eigenes Dipolmoment besitzt, kann 
nach den oben mitgeteilten theoretischen Uberlegungen héchstens ein 
kleiner quadratischer Stark-Effekt auftreten. 

Zu Beginn der Auswertung wurden samtliche Aufnahmen auf Ver- 
unreinigungen gepriift. Da Mo und Ta als Elektrodenmaterial verwendet 
worden ist, treten ihre Linien natiirlich kraftig auf. Die Intensitaét der 
Mo-Linien dndert sich nicht mit der Feldstarke, da die Belastung des 
Mo-Einsatzes in der Hohlkathode unabhangig von der Feldstarke ist. 
Eine Zerstaubung der Tantalplatte findet hingegen nur bei hohen Feld- 
starken statt, so daB also Ta-Linien nur bei solchen Aufnahmen auf- 
treten. Ni und Al finden sich nur schwach. Obwohl die C 2478,57 er- 
schienen ist, lassen sich CN-Banden nicht mit Sicherheit feststellen. 
Linien des Sauerstoffs und der Edelgase, den méglichen Verunreinigungen 
des Stickstoffs, konnten nicht nachgewiesen werden. Auch die Ana- 
lysenlinien des Hg traten nicht auf. Das Erscheinen von Hy, deutet 
hingegen auf geringe Spuren von Wasserstoff. 

Eine Durchmusterung der vorhandenen Aufnahmen la8t im kurz- 
welligen Teil des untersuchten Spektralbereiches keine merkliche Feld- 
wirkung erkennen. Im langwelligen Gebiet hingegen hat das Feld das 
Gesamtbild des Spektrums zum Teil erheblich verandert. 

UnbeeinfluBt sind die positiven Stickstoffbanden 2953; 2962; 2977: 
9104 9314.75313.05.34159% 

Die Banden des Spektralbereichs 3200 bis 3850 AE kommen fiir 
eine Auswertung nicht in Frage, weil der Quarzspektrograph die 
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Rotationsstruktur hier schlecht auflést. Jenseits 3850, wo Glasoptik 
benutzt wurde, ist das Auflésungsvermégen wieder ausreichend. Zur 
Auswertung am giinstigsten ist der von einer Photoplatte umfaBte 
Wellenlangenbereich von 3843 bis 4085 AE. Die Dispersion betragt 
hier 2 bis 3 A/mm. Abgesehen von den Bandenk6pfen ist die Rotations- 
struktur gut aufgelést, und die Banden uberlagern sich nur mit ihren 
Auslaéufern. Vor allen Dingen aber hegen Strukturanalysen der sich 
tberlagernden Banden vor, so da8 eine Zuordnung der meisten Linien 
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Fig.4a—c. Die negativen Stickstoffbanien Nj-3884 und Nj-3914. a Im starken elektrischen Feld von 
90 kV/cm, b im schwachen elektrischen Feld von 9 kV/cm, c ohne elektrisches Feld, aufgenommen mit einer 
Hilfsr6hre. Von N}-3914 sind die Rotationslinien des R- und des P-Zweiges markiert, von N, -3884 nur die 
des R-Zweiges. Bei den negativen Stickstoffbanden existiert kein O-Zweig 


eindeutig méglich ist. Die Fig. 4, 5, 6 zeigen die Photometerkurven der 
in dem genannten Wellenlangenbereich gelegenen Banden. Da dieser 
von einer einzigen Photoplatte umfaBt wird, gelten einheitlich die 
Aufnahmebedingungen: 

Kurve a 90 kV/cm; Feldstrom 3,5 mA; Belichtungszeit 6 Std; 

Kurveb 9kV/cm; Feldstrom 1,5 mA; Belichtungszeit 13 Std; 

Kurve c Aufnahme mit Hilfsréhre ohne Feld. 

In allen drei Aufnahmen wurde reiner Stickstoff benutzt. Fig. 4 
zeigt die negativen Stickstoffbanden N3-3914 und 3884. Die hier eben- 
falls gelegene N3-3857 ist nicht erschienen. Die Originalplatte laBt er- 
kennen, daB die Belichtung fiir die genannten Banden in b starker ist 
als in a, wahrend die positiven Stickstoffbanden in Fig. 5 und 6in a und b 
nahezu gleich belichtet sind. Man kann also feststellen, daB durch das 
elektrische Feld die Intensitat der negativen Banden im Vergleich zu 
den positiven Banden geschwacht wird. 

Ein Vergleich der Kurven a und b zeigt ferner, daB durch das Feld 
keine Linien aufgespalten oder verschoben worden sind. Die mit + 


30 W. STEUBING und J. HENGEVoss: 


markierten Linien gehéren mit Sicherheit nicht zu den Banden. Hin- 
gegen haben a und b unterschiedlichen Intensitatsverlauf. Es ist zu 
beachten, daB die Photometerausschlige nicht proportional der ein- 
gefallenen Lichtenergie sind. Zur Klarung der Verhaltnisse sind in 
Fig. 4 die Rotationsstrukturen eingetragen. Neben dem R- und P- 
Zweig von N$-3914 und dem R-Zweig von 3884 sind auch einige Aus- 
laufer des R-Zweiges der 

N30 ly 3.942 nach rechts anschlieBenden 
72.3919 Ta 3922 Bande N,-3942 angegeben. 
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Fig. 5a—c. Die positive Stickstoffbande N,-3942. a Im bis Ry in a und b zeigt 
starken elektrischen Feld von 90 kV/cm, b im schwachen geringfiigige Beeinflussung, 
elektrischen Feld von 9 kV/cm, c ohne elektrisches Feld, 4 5 
aufgenommen mit einer Hilfsréhre mit eingetragener doch 1a8t sich keine Syste- 
Rotationsstruktur, Ein Q-Zweig ist nicht zu beobachten matik erkennen. Lediglich 
bei Rj, kann man deutlich 
eine Intensitéatsverminderung durch Feldeinwirkung feststellen. Die 
Linien des P-Zweiges von N3-3914 fallen meist mit denen des R- 
Zweiges zusammen. Gut erkennbar sind nur eine Komponente von 
F,; femerd gy, und 2, oiim Vergleichizn 22, shabemmen 
und P,, durch Feldeinwirkung merklich an Intensitat verloren. Die 
N, 3914-Bande ist ein 0-+0 Ubergang. Nach Cutps [12] besitzt das 
Schwingungsniveau v'=0 im ?X Zustand bei K=39 eine Stérung 
durch Niveaus des *// Zustandes. Als Folge davon zeigen die Linien 
des R-Zweiges in der Nahe von R3g und die Linien des P-Zweiges in 
der Nahe von Py) eine anomal groBe Dublettaufspaltung. Rj, und Py 
selbst bilden sogar drei weit getrennte Einzellinien. Fig. 4 zeigt also, 
daB das Feld auf diese gestérten Linien im Vergleich zu ihren Nachbarn 
intensitatsschwachend wirkt. Es fallt auf, daB in unmittelbarer Nahe 
von Rg eine Linie liegt (vy = 25950,7 cm~), die in b merklich schwacher 
als in a ist. Diese Linie konnte mit der Struktur von 23914 oder 
N3-3884 nicht identifiziert werden. 
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Der R-Zweig von N3-3884 zeigt keine auffallende Beeinflussung des 
ntensitatsverlaufes durch das elektrische Feld. 

Die Kurven b und c haben nahezu gleichen Verlauf. Beim V ergleich 
er Photometerausschlage des R- Zweiges von N3-3914 mit denen von 
¥3-3884 ist eine Feldeinwirkung erkennbar. Dies wird deutlich am 
ntensitatsverhaltnis von R,s (3884) zu Ry (3914); von Ro, (3884) zu 
tao (3914) usw., welches offenbar in a gréBer ist als in b. Die nahe- 
egende Folgerung ist, daB die Anregung von N}-3884 durch die Gegen- 
yart eines elektrischen Feldes im Vergleich zu N}-3914 begiinstigt 
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g.6a—c. Die positive Stickstoffbande N,-3998. a Im starken elektrischen Feld von 90 kV/cm, b im 
schwachen elektrischen Feld von 9 kV/cm, c ohne elektrisches Feld, aufgenommen mit einer Hilfsréhre 


ird. Genauere Aussagen tiber Intensitatsbeeinflussung lassen sich aus 
en vorhandenen Aufnahmen nicht gewinnen. 

Fig. 5 zeigt die Photometerkurve der positiven N,-Bande 3942. Die 
ngetragene Rotationsstruktur wurde einer Arbeit von Linpau [9] 
itnommen. Wie bei CosTER, Brons und Vv. D. ZIEL [8] eingehend be- 
andelt, wird das Schwingungsniveau (des neutralen Molekiils) v’ =2 
a 3/7 Zustand gestért. Diese Stérung fiihrt in der vorliegenden Bande 
93942 zu einem Ausfall der Linien Rj, und i. sowie Zu einer Schwa- 
yung der Nachbarlinien. Kurve c zeigt deutlich die Intensitatsliicke. 
1 den Kurven a und b befindet sich an dieser Stelle eine Gruppe von 
‘ei Linien. Dabei handelt es sich vermutlich um ein Triplett der fol- 
mden Bande N,-3998. Weiterhin kann man der Figur entnehmen, 
18 in c (Aufnahme mit Hilfsréhre) der P-Zweig im Vergleich zum 
-Zweig schwacher ist als in a oder b. Dies wird besonders deutlich 
Prden Dinien’ PL) Ri; Bi und: Bis Ri,; B,- Da jedoch! die: zum 
ergleich herangezogenen Linien im P-Zweig viel hoher numeriert sind 
sim R-Zweig, kann der Effekt auch darin bestehen, daB in der Hilfs- 
hre die héheren Rotationszustande nicht so stark angeregt sind, wie 

der Hauptréhre, so daB die Intensitat der Banden schneller abfallt. 
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Diese Deutung wiirde auch erkléren, weshalb in a bzw. b das Triplett 
der N,-3998 in der Intensitatsliicke von N,-3942 auftritt. 

Fig. 6 zeigt die Photometerkurve der N,-3998. An dieser Bande 
ist sehr schon die Triplettstruktur der positiven Stickstoffbanden zu 
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Fig. 7a—c, Ausschnitte aus dem im sichtbaren Wellenlangenbereich gelegenen Stickstoffspektrum. a Im 
starken elektrischen Feld von 90 kV/cm, b im schwachen elektrischen Feld von 9 kV/cm, c ohne elektrisches 
Feld, aufgenommen mit Hilfsréhre 


erkennen, die durch den dreifachen R-Zweig gebildet wird. Den schnellen 
Intensitatsabfall in der mit Hilfsréhre aufgenommenen Bande ¢ sieht 
man hier besonders deutlich, und zwar sowohl am R-Zweig, als auch 
an den P-Linien, die als Satelliten des R-Tripletts auftreten. Zum Bei- 
spiel erscheinen die Satelliten von Ry,; Roz; Rog; Rog in a und b, jedoch 
nicht mehr in c. Ein erwahnenswerter EinfluB des Feldes ist sonst 
nicht zu bemerken. Fiir N,-4059 ergibt sich eine ahnliche Photometer- 
kurve, so daB sich diese Bande auch als unbeeinfluBt erweist. 
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Bei den angefiihrten Beispielen lieB sich in eindeutiger Weise fest- 
stellen, da8 an der Rotationsstruktur der positiven und negativen 
Stickstoffbanden durch das elektrische Feld keine Aufspaltung oder 


Linienverschiebung hervorgerufen wird, daB also kein Stark-Effekt 
auftritt. Intensitatsanderungen kénnen durch das Feld bew irkt werden, 
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Fig. 8a—c. Wie Fig. 7 


vor allen Dingen an gestorten Linien. Die Anregung der positiven und 
ler negativen Stickstoffbanden wird durch das Feld unterschiedlich 
peeinfluBt. Mdédglicherweise wird durch ein elektrisches Feld auch die 
Intensitatsverteilung innerhalb eines Bandensystems geandert, wie sich 
1us dem Verhalten von N3-3914 und N3-3884 vermuten laBt. Natiirlich 
<ann man nicht klar entscheiden, ob die Anderung von Intensitaten 
lirekt oder indirekt durch das Feld bewirkt wird. 

In dem langwelligeren Spektralbereich jenseits 4085 AE ist eine 
indeutige Auswertung der Aufnahmen nicht mehr mdglich, da sich 
lie Banden dort zu dicht iiberlagern und Strukturanalysen nur ver- 
inzelt vorliegen. Der Verlauf der Photometerkurven zeigt sich vom 
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Feld zum Teil sehr stark beeinfluBt, wie in den in Fig. 7 und 8 an einigen) 
Beispielen gezeigt wird. Es ist jedoch anzunehmen, daB diese Beein-- 
flussungen zum Teil durch unterschiedliche Anregung der einzelnen 
sich iiberlagernden Banden bei Gegenwart des elektrischen Feldes zu! 
deuten sind. 

Kohlendioxyd. Das Gas war im Verhaltnis 1:1 mit Helium gemischt.. 
Untersucht wurden bei 90 kV/cm die folgenden Banden: 

CO; 2833.5. 20775 3134 23306. 
CO;2 37475 32542 32055, 4269) 
COZ: 2883; 2896. 

Das Gesamtbild des Spektrums ist vom Feld unbeeinfluBt. An den 
genannten CO-Banden ist mit Sicherheit kein Effekt bemerkbar, 
wahrend an den CO,- und den CO3-Banden die Rotationsstruktur zu 
schlecht aufgelést ist, um bestimmte Angaben machen zu kénnen. 


Herrn Professor WICKE sei herzlich fiir die leihweise Uberlassung des Spektro- 
graphen gedankt. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danken wir fur die 
Bereitstellung der Mittel zur Beschaffung des Photometers. 
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Aus dem Meteorologischen Observatorium Aachen des Deutschen Wetterdienstes 


Luftelektrische Wirkungen der kiinstlichen 
Radioaktivitat 
Von 
H. IsRAEL* 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Januar 1958) 


Zur Priifung der Frage, ob die Vermehrung der kiinstlichen Radioaktivitat in der 
Atmosphare als Folge der Atombombenexplosionen die luftelektrischen Verhalt- 
nisse beeinflussen kann, wird die ionisierende Wirkung der Spaltprodukte mit 
der der natiirlichen Ionisatoren in der Atmosph4re verglichen. Es zeigt sich, daB 
die in der Luft schwebenden Spaltprodukte die luftelektrischen VerhAltnisse bisher 
nicht zu modifizieren vermégen. In Bodennahe sind jedoch Einfliisse auf das luft- 
elektrische Feld und die atmospharische Leitfahigkeit bei hohen Niederschlagsaktivi- 
taten, vor allem aber bei trockenen ,,fall out‘‘, méglich. Von einer Daueraénderung 
der luftelektrischen Gegebenheiten durch die ,,radioaktive Verseuchung‘‘ der 
Luft, wie sie kiirzlich behauptet wurde, kann bis heute keine Rede sein. 


I. Vorbemerkungen 


Das Eindringen von Kernspaltungsprodukten in die Atmosphare 
im Zusammenhang mit Atombombenexplosionen hat sehr bald die 
Vorstellung aufkommen lassen, da8 durch diese Produkte Anderungen 
der atmospharischen Eigenschaften und Vorgange zu erwarten sind. 
Leider wird die Diskussion hieriiber, an der verstandlicherweise die 
breite Offentlichkeit stark interessiert ist, bisher mit Vorliebe im Rah- 
men der Tagespresse und der Illustrierten Zeitungen gefiihrt, wobei, 
wie bekannt, mit Stellungnahmen von Fachseite sehr ,,freiztigig‘’ um- 
gegangen zu werden pflegt. So kann es natiirlich nicht ausbleiben, daB 
iiber diese Frage unklare, irrefiihrende und falsche Vorstellungen ver- 
breitet werden, die unter Umstanden dazu angetan sind, die in der 
breiten Offentlichkeit bereits bestehende Nervositat gegeniiber dem 
Begriff Radioaktivitat sehr zu Unrecht zu vergréBern**. Es mag 
deshalb hier zu dieser Frage grundsatzlich Stellung genommen werden. 

Einfliisse der in die Atmosphare eindringenden kiinstlichen Radio- 
aktivitat auf ihre Eigenschaften und Vorgange erscheinen im Prinzip 
moéglich a) auf thermodynamischen-energetischen, b) auf atmospha- 
risch-optischem und c) auf atmospharisch-elektrischem Gebiet. 


* Herrn Prof. Dr. CL. SCHAEFER ergebenst zum 80. Geburtstag gewidmet. 
** Es sei nur an das Koenigsfeld-Interview in Toronto im Herbst vergangenen 
Jahres und seine irrefiihrende Wiedergabe erinnert. 


Z. Physik. Bd. 15 3a 


36 H. ISRAEL: 


Abgesehen von der naheren Umgebung einer Atombombenexplosion, 
in der natiirlich erhebliche Effekte aller Art eintreten kénnen, sind 
bisher auf den unter a) und b) genannten Gebieten des Wettergeschehens 
und der atmospharischen Optik irgendwelche Beweise fiir solche Ein- 
fliisse weder bekannt geworden noch zu erwarten. 

Etwas anders liegen die Verhaltnisse auf atmospharisch-elektri- 
schem Gebiet. Da diese Erscheinungen in enger kausaler Verbindung 
zu den im Luftraum vorhandenen Jonisatoren (Strahlungen nattirlich 
radioaktiver Substanzen, kosmische Strahlung) stehen, ist hier durchaus 
die Frage berechtigt, ob und inwieweit die atmospharisch-elektrischen 
Verhiltnisse durch die kiinstliche Vermehrung radioaktiver Substanzen 
im atmospharischen Raum beeinfluBt werden konnen. 

Zur Beurteilung dessen betrachten wir zunachst die atmospharisch- 
elektrischen Gegebenheiten in ihrer Beziehung zur natiirlichen Radio- 
aktivitat. 


II. Die atmosph4risch-elektrischen Verhaltnisse 


Atmosphiarische Luft besitzt in den untersten Schichten eine Leit- 
fahigkeit von etwa 2 bis 3-10 elektrostatische Einheiten (2,2 bis 
33-404 Q+- cm). Mit der Hohe steigt dieser Wert rasch an” —"nm 
Mittel etwa entsprechend den in Fig.1 dargestellten Kurven*. 

Diese Leitfahigkeitszunahme mit der Héhe (im Bereich der Iono- 
sphare steigt sie bis zum Leitfahigkeitswert trockenen Erdreiches an), 
macht die Atmosphare zum Innenraum eines groBen Kugel-Konden- 
sators mit der Erdoberflache als der (flachenhaften) inneren und der 
Hochatmosphare als der (raumlichen) auBeren Elektrode. Wird zwischen 
den beiden Kondensatorbegrenzungen eine Potentialdifferenz erzeugt 
und aufrecht erhalten, wie es durch die Gesamtheit der irdischen Ge- 
wittertatigkeit tatsachlich der Fall ist, so baut sich in diesem Kondensa- 
tor ein Feld auf, das sich in seinem Hohenverlauf den vorgegebenen 
Leitfahigkeits-Verhaltnissen anpaBt. Man iiberzeugt sich leicht, daB 
im stationdren Zustand die Feldstarke E() gegeben ist durch die Be- 


ziehung 
jae (1) 


E (h) = Feldstarke in der Hohe h; 0 (h) = spezifischer Widerstand der 
Luft in der Hohe hf (Reziprokwert der Leitfahigkeit); U— Potential- 
differenz zwischen Erdboden und Hochatmosphare. 


* Im einzelnen wird dieser Héhenverlauf bestimmt durch das Zusammenspiel 
von lIonenbildung durch ionisierende Strahlungen in den verschiedenen Hdéhen 
und Ionenvernichtung durch Wiedervereinigung und Anlagerung an suspendierte 
Teilchen, was bei der geophysikalischen Variabilitat der Einzelfaktoren in den 
unteren Atmospharenschichten eine groBe Mannigfaltigkeit des atmospharischen 
Leitfahigkeitszustandes zur Folge hat. (Genaueres dazu siehe z.B. bei H. Israft, 
MO 5) 
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R, der sog. ,,Saéulenwiderstand‘ einer Luftsaule von Atmospharen- 
hohe und Einheitsquerschnitt, ist definiert durch 


R= f o(h) dh. (2) 
0 
Da das Kondensatorinnere leitet, wird es radial von einem ,, Verlust- 
strom“ der Dichte 
ee) oe Eh) 
Be ey ih) 8) 


L 


durchsetzt, dem sog. ,,luftelektrischen Vertikalstrom“. 


A inel stat Einh 
y 
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Fig.1a u. b. a Mittlerer HGhenverlauf der Leitfahigkeit in den untersten 12 km der Atmosphare nach 
O. H. Gtsu, 1944. b Mittlerer Hohenverlauf der Leitfahigkeit in der Stratosphare nach H. IsraEL und 
H. W. Kasemir, 1949 und H. Isra#v, 1952 


E(k) und 7 stehen also in funktionellem Zusammenhang sowohl 
zur Gesamtgewittertatigkeit als auch zu den atmospharischen Ioni- 
satoren und ihrer Héhenverteilung. Da die Gewitterwirkung im Hin- 
blick auf unsere Fragestellung hier ohne Interesse ist, beschranken 
wir die weitere Betrachtung auf die Ionenbildung durch die natiirlich- 
radioaktiven Stoffe und durch die kosmische Ultrastrahlung. 


III. Die nattrlichen Ionisatoren 


a) Die natiirliche Radioaktiwitat der Atmosphare 
Die Quelle der natiirlichen atmospharischen Radioaktivitat liegt 
im Gehalt der oberflachennahen Erdkruste an langlebigen Mutter- 
substanzen. Bindeglied zur Aktivierung der Atmosphare sind die radio- 
aktiven Emanationen, die durch Diffusion aus dem Erdboden in die 
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Luft gelangen. Hier werden sie bzw. ihre Folgeprodukte durch Luft- 
bewegung und Vertikalkonvektion im Bereiche des Wettergeschehens 
verfrachtet, teilweise sogar bis an die Stratospharengrenze (rund 10 km 
Héhe) emporgetragen, dann aber schlieBlich — im wesentlichen mit 
den Niederschlagen — wieder zum Boden zurtickgebracht. 

Eine quantitative Abschatzung dieses 1m atmospharischen Kreislauf 
befindlichen Aktivitatsbetrages liefert folgende Uberlegung: Bestimmt 
man (theoretisch oder experimentell) z. B. 
die Radon-Konzentration in der Bodenluft, 
so ergibt sich bei einheitlichem Boden das 
in Fig. 2 gezeichnete Bild: Die Konzen- 
tration nimmt also von ihrem konstanten 
Tiefenwert zur Oberflache hin ab, obwohl 
die Konzentration an Muttersubstanz 1m 
Boden die gleiche bleibt. Man kann dies 
i a a ae offenbar so deuten, daB die vom Kurven- 
ee AL Ee zug, der Ordinate und der zur Abszisse 
ae Pes eee on parallelen Linie bei 100% umrandete 


genem Boden elvichmabigen Radtam= —Hlache das ,,Detzit aneibt, sds. scurem 
Gehaltes und Emanierungsvermégens in 


700 


Abhangigkeit von der Tiefe Diffusion dem Boden verlorengeht und 
in den Atmospharenkreislauf gelangt. 
Sein Betrag D errechnet sich — auf eine vertikale Sdule von Ein- 
heitsquerschnitt bezogen — nach den Diffusionsgesetzen leicht zu 
(Ss. EL ISRABL, 195744): = 
SNES (4) 
Ay |W 


a = sekundliche Konzentrationszunahme von Radon durch Nach- 
lieferung im betrachteten Volum-Element des Bodens; k = Diffusions- 
Koeffizient in der Bodenluft* und A = Zerfallskonstante des Radons. 


a/A bestimmt den konstanten Tiefenwert (100%) in Fig.2. Der 
Wert von a 1aBt sich fiir die drei radioaktiven Emanationen aus dem 
mittleren Gehalt der verschiedenen Gesteinsarten an langlebigen 
Muttersubstanzen ableiten, der im Mittel etwa wie folgt anzusetzen ist: 


228Uran-Gehalt: 3 - 10-6 g/g Gestein, 


*3aUran-Gehalt: 2-010 wiley 


*soLhorium-Gehalt: 4 - 1075 g/g. 


* Man kann die Diffusion in einem lufthaltigen Boden ebenso behandeln 
wie die Diffusion in einem freien Luftraum, wenn die Dimensionen der ,, Boden- 
kapillaren“ groB sind gegeniiber der mittleren freien Weglange und wenn die 
festen Bodenelemente (Kapillaren-Wande) keine besonderen Adsorptionskrafte 
auf die betreffende Emanation ausiiben. Beides darf fiir lockere Béden normaler 
Konsistenz angenommen werden, — Die Behandlung der Diffusion in Gesteins- 
spalten und verwitterten Oberflachen kann hier auGer Betracht bleiben. 
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Danach leiten sich fiir die drei radioaktiven Emanationen folgende 
, Defizit“‘-Betrage ab: 


Radon: 3,1 - 40 # Curie, 
Toron: 0,036 - 10°" Curie, 
Actinon: 0,00005 - 10° # Curie. 


Fir die mittlere Héhenverteilung der einzelnen Elemente gilt in 
befriedigender Naherung die Beziehung 


c(h) = cy 7 VK a 


c(h) = Konzentration des betrachteten Elements in der Hohe h; 


2 


Cy = Konzentration am Erdboden; 4 = Zerfallskonstante; K = 
,, »cheindiffusions-Koeffizient‘‘; k = Hdhe in cm. 


Fiir einen Wert von K = 80 - 103 cm? sec71, wie er etwa in der Atmo- 
sphare anzusetzen ist, errechnen sich nach Gl. (4) und (5) fiir Radon 
und Toron* in Bodennahe die Konzentrationen 


158-1018 Curie Radon, 
(6) 


444 - 1048 Curie Toron. 


Nach Gl. (5) nehmen diese Emanations-Konzentrationen mit einer 
Halbwertshohe von 1350 m (Radon) bzw. 17,3 m (Toron) nach oben ab. 
Danach errechnet sich folgende mittlere prozentuale Hoéhenverteilung 
fiir Radon, Toron und ThB: 


Tabelle 1. Mittleve Héhenabnahme der natiivlich-vadioaktiven Stoffe Radon, Toron 
und ThB in dev Atmosphive (Konzentrvation in Bodenndhe = 100 gesetzt) 


Hohe in km | Rn | Tn | ThB | Hoheinkm! Rn | Tn 


| 
| 
| 


Um von diesen Werten zu Angaben iiber die Gesamtstrahlungs- 
aktivitat der Atmosphare zu gelangen, miissen die Strahlungsbetrage 
der Induktionen mit beriicksichtigt werden. Hier sind die Rn- und die 
Tn-Abkémmlinge verschieden zu behandeln: Da Radon _ wesentlich 
langlebiger ist als seine drei Induktionen RaA, RaB, RaC — die lang- 
lebigen Induktionen RaD bis RaF brauchen wir hier nicht zu beriick- 
sichtigen (O. HAxEL und G. SCHUMANN, 1955) — k6énnen wir, abge- 
sehen von gewissen Abweichungen in Bodennahe (H. ISRAEL, 1934; 


* Actinon und seine Folgeprodukte kénnen hier vernachlassigt werden. 


40 H. Israkv: 


H. IsraEL und F. BECKER, 1934; W. JAcosi, A. ScHRAuB, K. Av- 
RAND und H. Mutu, 1957) fiir Rn, RaA und RaC die gleiche Hohen- 
verteilung in der Atmosphaére annehmen. Jeder Alpha-Umsatz eines 

Rn-Atomes ist also von zwel 
Tabelle 2. Das mittlerve nattivlich-vadio- praktisch gleichzeitigen weiteren 
aktive Strahlungsniveau in dey Atmosphiare Alpha - Umsatzen gefolgt (RaA 

(berechnet fiiy K = 80- 10° sec) 
und RaC) ; auBerdem entsprechen 


: Be o-Strahler | B-y-Strahler s 5 = oa 

Héhe inlom | 5. 49-1° Carie/em? | in 10-1 Curiejem® jedem einzelnen Rn-Zerfall ZWel 

Beta- und zwei Gamma-Emis- 

) 912 | 604 sionen (RaB und RaC). — Beim 

0,4 574 548 Toron liegen dagegen die Verhalt- 

oe soi ae isse so, daB jedem Tn-Zerfall 
1 316 253 PERSE SO; a je em Nl 

2 178 128 ein ThA-Zerfall zugeordnet ist. 

: ee ie ThB als wesentlich langlebigeres 

Da a te 
5 37 25 Produkt erfahrt eine andere 


Hohenverteilung und tragt je 

Einzelumwandlung mit je einem Alpha-Zerfall (ThC) und mit je zwei 
Beta- und Gamma-Emissionen (ThB und ThC) zur Gesamtstrahlung bei. 
Wir vereinfachen zur Abschatzung weiter in der Weise, daB wir 
die Unterschiede der Strahlungen vernachlassigen, also beztiglich der 
Ionisierung a-Strahl gleich «- 

Fable Mites mate Zon Sta usta, Dann eri 
q,(h) und durch kosmische Ultrastvahlung sich aus Tabelle 4 die in Tabelle 2 
qy (h). wiedergegebene mittlere Vertei- 

lung der natiirlichen radioaktiven 


Hoéheinkm | ei) a qu (I) “a Summe C a x a 
J/em$ sec | J/cm sec Strahlungen in der Atmosphare. 
Die Umrechnung dieser Zahlen 
0 7,6) | etwa 4,5>/erwa'9,t “in Tonisationswerte stoBt aul ge- 
Oval Sit etwa 1,6 | etwa 6,7 s oy abe ; ; 
0,5 3.8 etwa 1,8 | etwa 5,6 Wisse Schwierigkeiten insofern, als 
1 | 257 etwa 2,6 | etwa 5,3 fiir die Folgeprodukte der Emana- 
ae ee a4 °.5  tionen mit Sicherheit i 
: hee 7 ee ) Sicherheit anzuneh- 
4 0,5 te < | 15,5 men ist, da sie an atmosphari- 
: 9,3 a ae schen Suspensionen angelagert 
) a 3 3 5 0 , 
8 i" 75 75 sind; auch die Emanationen 
10 — 125 125 selbst zeigen zum Teil diese Eigen- 


schaft (vgl. z.B. H. ISRAEL, 1934). 

Die «-Strahlung wird also kleiner sein als bei freischwebenden strahlenden 

Atomen. Da der Schwachungsbetrag mit den jeweiligen Aerosol-Eigen- 

schaften der Luft wechselt, kann man ihn nicht generell beriicksichtigen. 

Aus diesem Grund diirfte die im folgenden gegebene Abschatzung 
der Ionisation etwas zu groBe Werte liefern. 

Setzt man die Ionisation eines Alpha-Teilchens im Mittel zu 2 - 10° J 


(lonenpaare), fiir ein f-Teilchen und einen y-Strahl im Mittel zu ite 
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2-104 J an, so ergeben sich die gesuchten mittleren Ionisationswerte 
durch natiirliche Radioaktivitat in der Atmosphare, die in der zweiten 
Kolonne der Tabelle 3 zusammengestellt sind. 

Zu diesen Werten sollte in Bodennahe noch eine erhebliche von den 
Endgliedern der Reihe RaD, RaE und RaF herriihrende , Belag- 
Strahlung’ hinzukommen; da aber die Erfahrung zeigt, daB diese 
Belagstrahlung den Erwartungswert einer Strahlung von 3,1-1082C 
RaD, RaE und RaF auch nicht im entferntesten entspricht (sie liegt 
kaum tber den bodennahen Werten der Luftstrahlung), darf mit 
Sicherheit angenommen werden, daB diese Stoffe mit dem versickernden 
Regen praktisch vollig wieder in den Boden gelangen. Wir brauchen 
diesen Anteil deshalb hier nicht zu beriicksichtigen, wenn wir etwa vom 
untersten Meter der Atmosphare absehen. 


b) Die Ionisation durch kosmuische Strahlung 


Fiir die von der kosmischen Ultrastrahlung herriihrende Ionisation 
sind in unseren Breiten nach E. REGENER (1937) etwa die in der dritten 
Kolonne der Tabelle 3 enthaltenen summarischen Werte anzusetzen. 

Die Tabelle zeigt, daB die natiirlich-radioaktiven Stoffe zur atmo- 
spharischen Gesamt-lIonisation im Durchschnitt nur in den untersten 
2 bis 3 km nennenswert beitragen. 

Die Summe aus beiden Anteilen (letzte Kolonne der Tabelle 3) 
liefert uns die gesuchten Vergleichszahlen, die wir fiir unsere eingangs 
gestellte Frage bendtigen. Die Werte gelten fiir das Festland. Uber den 
Ozeanen in Landferne entfallt der natiirlich-radioaktive Anteil fast 


vollig. 


IV. Die ktinstliche Radioaktivitat in der Atmosphdare 


Der Gehalt der bodennahen atmospharischen Schichten in Mittel- 
europa an kiinstlich-radioaktiven Spaltprodukten lag 1957 im Mittel 
bei etwa 2-10-18 C/em?, 
Wenn wir fiir sie B- und y-Strahlung annehmen, so entspricht das einer 
Ionisierungsstarke von 3-10 % J/cm*sec; d.h. die natiirliche Ioni- 
sierung ware dadurch in Bodennahe um etwa 0,3°/9) erhoht! 

Da «-Strahlung nach bisherigen Erfahrungen hier nicht beriick- 
sichtigt zu werden braucht*, wiirde selbst eine Zunahme der kiinstlich- 
radioaktiven Stoffe auf den Curie-Wert der natiirlichen Emanations- 
Aktivitat in Bodennahe (rund 300 - 10 1% C/cm3), also eine Vermehrung 
der jetzigen mittleren Konzentration der Spaltprodukte auf das 150fache 


* g-Strahlung im kiinstlich-radioaktiven Aerosol kann nur von verdampftem, 
ungespaltenem Ausgangsmaterial stammen und liegt, wie Abschatzungen zeigen, 
um Zehnerpotenzen niedriger. 
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die atmospharische Leitfahigkeit in Bodennahe um noch nicht 10%) 
erhdhen. Selbst ein solcher Effekt ware aber im luftelektrischen Verhalten. 
bei seiner groBen natiirlichen Variabilitat noch nicht mit Sicherheit nach-: 
weisbar. 

Es bleiben somit also auch die bisher gemessenen Maximalwerte kiinst- 
licher Radioaktivitat in der Atmosphdre luftelektrisch absolut unwirksam. 

Bei den Bombenexplosionen gelangen die Spaltprodukte bis in 
Hodhen von 10 bis 30 km hinauf, von wo sie wegen ihrer praktisch zu 
vernachlissigenden Fallgeschwindigkeit nur sehr langsam durch Dif- 
fusion zum Boden zuriickkehren. Es kann also in diesen Héhen eine 
wesentlich gréBere Konzentration herrschen als in Bodennahe. Trotzdem 
diirfte auch diese luftelektrisch unwirksam bleiben, da selbst eine Ver- 
mehrung der Héhenwerte auf das 100fache der bodennahen Konzentra- 
tion nach Tabelle 3 den natiirlichen Ionisationsspiegel nicht merklich 
verandern kénnte. 

Anders liegen die Verhialtnisse itiber den Ozeanen. Da hier die na- 
tiirliche Radioaktivitat auf etwa 1/,)), des festlandischen Wertes ver- 
mindert ist, kénnen in den untersten Schichten der Atmosphare, in 
denen die Ionisation durch kosmische Strahlung noch gering ist, ktinst- 
lich-radioaktive Stoffe merklich leitfahigkeitsverandernd wirksam wer- 
den. Es ware von besonderem Interesse, dieser Frage bei kiinftigen 
luftelektrischen Untersuchungen auf den Ozeanen nachzugehen! 

Die geschilderten Verhaltnisse kénnen sich grundlegend andern, 
wenn eine Wirkung hinzukommt, die eine Akkumulierung der Spalt- 
produkte zur Folge hat. Eine solche Wirkung haben Niederschlage 
aller Art. Denn da erfahrungsgemaB die radioaktiven Stoffe beiderlei 
Provenienz mit Ausnahme der Emanationen durchweg an Schwebe- 
teilchen in der Atmosphare angelagert sind, werden sie durch die aus- 
waschende Wirkung der Niederschlage mit diesen ihren Tragern zum 
Boden gebracht. 

Einen anschaulichen Begriff von dieser akkumulierenden Wirkung 
gibt folgendes: Setzen wir entsprechend der eingangs gegebenen Ab- 
schatzungen einen Radon-Gesamtgehalt von 3,1-10!C je Luftsdule 
von Einheitsquerschnitt an und nehmen weiter an, daB ein Gewitter- 
regen von 20 mm Niederschlagshéhe alle Zerfallsprodukte (RaA bis RaC) 
, aufsammelt‘, so muB die auf 1 cm? des Bodens fallende Wassermenge 
3,1-10C jeder der drei Substanzen enthalten, z.B. eine B-Aktivitat 
von 310-1077 wC/cm3 zeigen. Messungen von J. A. PRIEBSCH in Innsbruck 
(1932) ergaben, daB die Niederschlage im allgemeinen rund 4/, diese: 
Erwartungswertes enthalten. 

Ubertragt man dies auf die Spaltprodukte, so sollten sich dies¢ 
im Niederschlag in Konzentrationen von einigen Einheiten - 107? wC/cm' 
finden. Die tatséchlichen Werte liegen jedoch um 1 bis 2 Zehner 
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potenzen héher — ein indirekter Beweis fiir die Konzentrationszunahme 
mit der Hoéhe. 

Ein Niederschlag von 10mm, der 10-7 uwC/cm® Spaltprodukte ent- 
halt, wiirde, wenn diese an der Erdoberflache liegen blicben und dort 
als Ionisatoren wirksam wiirden, in Bodenndhe eine zusitzliche Strah- 
lung von rund 75 J bedingen, also die Leitfahigkeit fast verzehnfachen. 
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‘ig. 3. Verlauf von Potentialgefalle, positiver und negativer Leitfahigkeit in Tucson vom 1. bis 6. Juni 1952 
nach D, L. Harris 


Der Grund dafiir, daB dies nicht beobachtet wird, kann nur der 
ein, daB die Spaltprodukte alsbald mit dem Niederschlag versickern. — 
mmerhin ist grundsadtzlich die Méglichkeit gegeben, daB die luft- 
lektrischen Verhaltnisse nach Niederschlagen zeitweilig ernstlich ab- 
rewandelt sein kénnen. 

Eine sehr viel nachhaltigere Wirkung ist zu erwarten von ,,trockenem 
Niederschlag“ in Gestalt des sog. ,,fall out“, da dieser auf dem Boden 
legen bleibt. Hier sind in der Tat auch die ersten eindeutigen luft- 
lektrischen Wirkungen nachgewiesen worden. 

Fig. 3 zeigt den Verlauf des luftelektrischen Potentialgefalles und 
ler beiden polaren Leitfahigkeiten fiir 6 Tage in Tucson mit deutlicher 
vinwirkung eines ,,fall out‘‘ von kiinstlich-radioaktiven Spaltprodukten. 
Jie Menge des ,,fall out‘’ betrug 4- 10° d/sqft -min (Zerfallsakten pro 
Juadratfu8 und Minute) entsprechend 19,6- 10 C/cm?. Durch seine 
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Wirkung wurde das Potentialgefialle auf einen Bruchteil erniedrigt bei 
gleichzeitiger Erhéhung der Leitfahigkeit auf den 5- bis 7fachen Wert. 
Die ,,Storung“ klingt mit ¢-'* ab (ausgezogene Linie). 

Fall out‘‘-Werte dieser Art gehéren bis heute aber selbst in den 
USA zu den. Seltenheiten, wenn man von der naheren Umgebung der 
Explosionsorte absieht. Die folgende Fig. 4 gibt einen Uberblick uber 
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Fig. 4. Verteilung des von 8 Atombombenexplosionen in der Wiiste von Nevada herriihrenden radioaktiven 
Staubes am 4. Januar 1953 in d/sqft- min (1 d/sqft - min entspricht 4,9 - 10-16 C/cm?%). 
(Nach M. Ersensup und J. H. Hariey, 1953) 


die von 8 Atombombenexplosionen in der Wiiste von Nevada im April/ 
Mai 1952 herriihrenden ,,fall out’‘-Werte unter Beriicksichtigung ihres 
Zerfalls, berechnet fiir den Stichtag des 1. Januar 1953. 


V. SchluBfolgerungen 


AbschlieBend ist zu sagen: Sehen wir von der naheren Umgebung 
der Explosionsherde ab, so gilt folgendes: 


1. Die in der Luft schwebenden Spaltprodukte vermoégen die luft- 
elektrischen Verhaltnisse bisher nicht zu modifizieren. 


2. In Bodennahe sind Einfliisse méglich und zwar a) durch hohe 
Niederschlagsaktivitaten, vor allem aber b) durch trockenen ,,fall out‘. 


3. Von einer Daueranderung der luftelektrischen Verhdltnisse, wie 


sie kiirzlich in einigen Presseartikeln behauptet wurde, kann bis heute 
keine Rede sein. 
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Optische Werke Wetzlar 


Eigenschwingungen von Glasringen * 
Von 
Lupwic BERGMANN 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 15. Januar 1958) 


Die elastischen Eigenschwingungen von Glasringen werden durch Beobachtung 
im linear bzw. zirkularpolarisierten Licht sichtbar gemacht. Von den zahlreicher 
Schwingungsformen lassen sich die rein radialen Dehnungsschwingungen berechner 
und mit den Messungen vergleichen. 


Vor einigen Jahren habe ich an dieser Stelle! gezeigt, wie man die 
Eigenschwingungen von Glaszylindern durch Betrachtung derselber 
im linear- bzw. zirkularpolarisierten Licht sichtbar machen kann 
Zwischen gekreuzten Polarisatoren erscheinen alle diejenigen Steller 
des schwingenden Glaskérpers hell auf dunklem Grund, an denen sick 
bei der stehenden elastischen Schwingung ein Spannungsellipsoid aus 
bildet und infolgedessen eine optische Doppelbrechung auftritt. In 
folgenden soll dieses Verfahren auch auf hochfrequent schwingende 
Glasringe ausgedehnt werden. 


Fig. 1 zeigt den hierzu benutzten optischen Aufbau. Das von de 


Lichtquelle Q ausgehende Licht wird durch die Linse L, konvergent ge 
macht, durchsetzt den Polarisator P und wird durch die Linse L, zv 


Fig. 1. Aufbau der optischen Versuchsanordnung 


einem parallelen Strahlenbiindel zusammengefaBt, mit dem der z1 
untersuchende Glasring R durchstrahlt wird. Das durch eine weiter 
Linse L, wieder konvergent gemachte Licht durchsetzt den Analysator / 
und fallt auf das Objektiv O einer Kleinbildkamera K:; diese bildet di 
der Lichtquelle abgewandte Stirnflache des Glasringes entweder auf de 


* Herrn Professor Dr. CLEMENS SCHAEFER zum 80. Geburtstag gewidmet. 
1 BeRcmany, L.: Z. Physik 125, 405 (1949). 
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Filmebene oder iiber einen umkippbaren Spiegel Sp zur subjektiven 
Einstellung auf der Mattscheibe M ab. Bei G, und G, kénnen zwei mit 
ihrer Schwingungsebene zueinander gekreuzte 2/4-Glimmerblattchen in 
den Strahlengang eingeschoben werden, um den schwingenden Korper 
auch im zirkularpolarisierten Licht zu betrachten. 

Die Schwingungsanregung der Glasringe geschah langs einer Mantel- 
linie. Zu diesem Zweck wurden die Ringe R auf einen Piezoquarz Q 
(Fig. 2) aufgelegt. Ein diinner Olfilm zwischen Quarzplatte und Glasring 
sorgte fiir eine gute Schwingungsiibertragung. Die benutzten Quarz- 
platten waren senkrecht zur elektrischen Achse orientiert und hatten 
eine Dicke von 1 bis 4mm. Die Platten, deren Oberflachen metallisiert 
waren, lagen auf einen Metallrahmen D auf, um eine unnétige Abstrah- 
lung von Schwingungsenergie in die Unter- 
lage zu vermeiden. Die Quarzplatten waren 
parallel zum Abstimmkondensator eines 
Schwingungskreises geschaltet, der von 


einem 5 Watt-Réhrengenerator angeregt a 4 
S 
wurde. - 
Die zu den Untersuchungen benutzten tae 
': 3 = Fig. 2. Anordnung zur Schwingungs- 
Glasringe waren aus optischem Glas, Type anregung der Glasringe 


Bak1 und BaF4, der Firma Schott, Mainz, 

hergestellt; bei der Auswahl der Glassorte war zu beriicksichtigen, daB 
das Verhaltnis der photo-elastischen Konstanten? einen moglichst groBen 
Wert hat, so daB bereits bei kleinen elastischen Verspannungen eine 
hohe Doppelbrechung auftritt. AuBerdem sollte aus spater ersicht- 
lichem Grunde die Poissonsche Konstante den Wert 4 haben. 


Tabelle 1. Daten dey Glasringe* 


Blastizitats: | Torsions AuBerer Innerer- 
; ; as - orsions- ie ae ee che 
BBE # |) Giacart | Pe modul modul Poissonsche Pan | Pees rilta 
Nr. (g/cm) s k 2 ahl messer 7q | messer 7; 
8 (kg/mm?) | (kg/mm?) a) (ES) 
I | | | 25 15 a 
= __|Bak4 | 3,414 6584 2644 4,1 = 
II | 30 15 "ls 
Tir | | | | 40 4s Se, 
pee | Bak | 3,20 7476 2995 403. ——— - 
a 37,5 23 «| «4, 


Die Abmessungen der benutzten Ringe, die elastischen Konstanten 
und die Dichte der verwandten Glaser sind aus der Tabelle 1 zu er- 
sehen; die Lange der Ringe betrug 30 mm. 

* Fiir die Herstellung dieser Glasringe gebiihrt der Fa. E. Leitz, Wetzlar, 


besonderer Dank. 
2 Die photo-elastischen Konstanten optischer Glaser sind von SCHAEFER, Cl. 


und K. DRANSFELD [Z. Naturforsch. 8a, 96 (1953)] gemessen worden. 
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In Fig. 3 sind eine Anzahl von Schwingungsbildern wiedergegeben, 
die in der beschriebenen Weise mit dem Glasring II aufgenommen 


972 kHz 


17 1518 kHz 18 1590kKHz 19 1790kHz 20 


1800KH 


Fig. 3. Hochfrequent schw ingender Glasring II im linear polarisierten Licht zwischen gekreuztem Polarisator 
to} — od 
und Analysator 
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wurden. Die Anregungsfrequenzen liegen zwischen 350 und 1800 kHz: 
sie sind unter den einzelnen Aufnahmen angegeben. Die Schwingungs- 
anregung geschah bei allen Aufnahmen von unten her. Wie bei den 
friiher mitgeteilten Schwingungsbildern von Glaszylindern zeigt auch 
ein Glasring eine groBe Mannigfaltigkeit von Schwingungsformen. Die 
Fig. 3 gibt nur eine kleine Auswahl davon wieder. Gewisse Schwingungs- 
bilder treten immer wieder auf; man vergleiche z.B. die Aufnahmen 
3, 5, 7, 12, 17, ferner die Aufnahmen 4, 10, 19 und schlieBlich die Auf- 
nahmen 8, 9, 14, 15, 18, 20. In diesen drei Beispielen bleibt jeweils das 


charakteristische Schwingungsbild erhalten und wird mit steigender 


1790kKHz 1800 kHz 


Fig. 4. Hochfrequent schwingender Glasring II im zirkular polarisierten Lich 
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Frequenz nur feiner in der Struktur. Es labt sich zeigen, dals die zu 
einem Schwingungsbild gehérenden Frequenzen annahernd eine har- 
monische Folge bilden. Genauere Untersuchungen in dieser Richtung 
sind zur Zeit noch im Gang. Diese Ubereinstimmung der Schwingungs- 
formen bei verschiedenen Frequenzen tritt noch deutlicher bei der 
Beobachtung im zirkular polarisierten Licht hervor. Solche Schwin- 
gungsbilder desselben Glasringes II sind in Fig. 4 wiedergegeben. Die 
Aufnahmen 4 bis 16 entsprechen dabei den Aufnahmen 8 bis 20 in 


1420kHz «6 1600kHz 7 455 kHz 8 


Fig. 5. Hochfrequent schwingende Glasringe I, III und IV im linear (Bild 1 bis 4 und 7) und zirkular 
polarisierten Licht (Bild 5, 6 und 8) 


Fig. 3; sie wurden jeweils mit derselben Anregungsfrequenz erhalten. 
Man erkennt, daB die Aufnahmen 6 und 15, ferner 8 und 13, sowie die 
Aufnahmen 4, 5, 10, 11, 14 und 16 jeweils das gleiche Schwingungsbild 
zeigen. Auf die Aufnahmen 1 bis 3 in Fig. 4 kommen wir spater zuriick. 
SchheBlich sind in Fig. 5 noch einige typische Schwingungsbilder im 
linear und zirkular polarisierten Licht wiedergegeben, die an den Ringen 
I (Bild 1 und 5), III (Bild 2 und 6) und IV (Bild 3, 4, 7 und 8) erhalten 
wurden. Interessant ist die Aufnahme 2, die eine Ringschwingung 
zeigt, bei der sich eine stehende longitudinale Welle langs des Ring- 
umfanges bildet. Indem man die hellen Stellen auszahlt, findet man, daB 
es sich um die 76. Oberschwingung handelt. 

Vergleicht man die Schwingungsformen eines Glasringes mit denen 
eines Glaszylinders, dessen Durchmesser gleich dem AduBeren Durch- 
messer des Glasringes ist, so findet man innerhalb eines engen Fre- 
quenzbereiches praktisch die gleichen Schwingungsformen. Das zeigen 
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die Aufnahmen in Fig. 6; die obere Reihe wurde an dem Glasring IT, 
die untere an einem gleich dicken Glaszylinder derselben Glasart er- 
halten. In die Schwingungsbilder des letzteren ist die am Glasring 
vorhandene innere Offnung als Kreis eingezeichnet. Denkt man sich die 
im Inneren dieses Kreises liegende Figur weg, so stimmen die Schwingungs- 
formen von Glasring und Zylinder fast vollkommen iiberein. Die noch 
vorhandenen kleinen Unterschiede sind auf geringe Abweichungen in 
der eingestellten Frequenz zu suchen, die betreffenden Bilder wurden 


7020kHz 4 


Fig. 6. Hochfrequent schwingender Glasring II (obere Reihe) und hochfrequent schwingender Glaszylinder 
von gleichem auBerem Durchinesser (untere Reihe) im linear polarisierten Licht 


einfach aus einer groBen Zahl von Aufnahmen am Ring und Zylinder 
herausgesucht, ohne daB bei der Abstimmung der Frequenz Wert auf 
besondere Ubereinstimmung gelegt wurde. 

Abnlich wie beim Zylinder gibt es auch beim Ring bestimmte 
Schwingungsformen, die sich rechnerisch erfassen lassen. Es sind dies 
die reinen vadialen Dehnunegsschwingungen, in denen sich in Richtung 
Jes Radius eine stehende longitudinale Welle ausbildet. In Fig. 4 sind 
n den Aufnahmen 1 bis 3 drei solcher Schwingungsformen 1m zirkular 
polarisierten Licht wiedergegeben. Es handelt sich um die 2., 5. und 
7. Oberschwingung des Ringes II. Diese Radialschwingungen von 
Ringen sind von J. A. AIREY? berechnet worden. Fiir die Eigenfre- 
yuenzen erhalt man die Gleichung: 


= ) 


z (h ¥q) 2(m—1)G (hq) Em(m — 1) 
Mite o(m — 2) ZTE o(m 1) (m — 2) 


a 


3 ArREY, J. R.: Arch. Math. u. Phys. 20, 289 (1913). 
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darin bedeuten G den Torsionsmodul, E den Elastizitatsmodul, m die: 
Poissonsche Zahl und o die Dichte des Glasringes mit dem duBeren 
Radius y,. hv, sind fiir den Spezialfall m= 4 die Wurzeln der Frequenzen- 
gleichung 

(hg) No(#%_) — 2Nq(P%a) 3 (h7,) — i) = 2S (WTA) 


3 
3 (hq) Jo(h Va) ae DS 802) nee) = 2h) 


darin sind N,, N, die Neumannschen und Jo, J; die Besselschen Funk- 


tionen nullter bzw. erster Ordnung. 


Tabelle 2. Wurzeln hy, dev Periodengleichung fiiyv Radialschwingungen zylindrischer 


Ringe 

Nummer yk Sy - 

der Wurzel Mita = 4 ita—=2 "4 /Ta=4 
1 Oe 15302 1,087 
2 4,778 6,463 12,624 
3 §,657 12,654 2 oe 
4 12,746 18,907 BETAS 
5 16,889 PS TAG) 50,286 
6 21,049 Saber! 62,843 
if 25,220 BHO 75,408 
iS} 29,396 44,007 SRO 
9) 385570 50,287 100,538 
10 ( 3as¢Sd 56,568 113,104 


In Tabelle 2 sind die von AIREY fiir m=4 berechneten ersten zehn 
Wurzeln hy, fiir die drei Falle 7,/7, =+, $ und 2 wiedergegeben. 
Mit diesen Werten wurden fiir die in Tabelle 1 angegebenen Glas- 


ringe II bis IV die ersten 10 Eigenschwingungen berechnet. Diese 


Tabelle 3. Berechnete und gemessene Eigenfrequenzen verschiedeney Glasringe in 


kHz 
Ordnungs- Ring II Ring III Ring IV 

zal bere cnet gemessen Deechaes | gemessen bereehnee gemescen 
1 66 | — 71 — 49 — 
2 323 | 315 199 = 569 — 
3 632 641 361 Silil 1190 1120 
4 945 | - 930 531 515 1701 | 1690 
5 1258 1250 704 TAS 2268 2250 
6 1573 1535 878 881 2334 2920 
if 1885 1840 1051 1060 3401 = 
8 2200 2180 ee 1240 3967 — 
9 2524 2480 140( 1415 4534 iz 
10 2829 ies 1590 5097 | — 


Werte sind in Tabelle 3 zusammen mit den jeweils gemessenen Fre- 
quenzen zusammengestellt. Die elektrische Messung der Anregungs- 
frequenz erfolgte mit einem Frequenzmesser WEN der Firma Rhode 
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und Schwarz, Miinchen. Die Einstellung der radialen Dehnungsschwin- 
gungen war bei den Glasringen wesentlich schwieriger als bei den 
friiher untersuchten Glaszylindern. Sehr haufig wurden die hellen 
Ringe im Schwingungsbild durch dunkle radiale Knotenlinien unter- 
teilt. Ferner machten sich geringe Unterschiede in der Dicke des Ring- 
umfanges sowie ungleiche Erwarmungen des Glasringes stérend be- 
merkbar. Besonders schwierig waren die Messungen an dem Ring IV, 
der bei der Herstellung bereits innere Spannungen erlitten hatte, die 
das Gesichtsfeld aufhellten, so daB nur die intensivsten Schwingungen 
erkannt werden konnten. 

Die Ubereinstimmung zwischen gemessenen und berechneten Werten 
kann als befriedigend angesehen werden, zumal wenn man beriicksich- 
tigt, daB die aus einer friiheren Arbeit von SCHAEFER und BERGMANN? 
entnommenen Werte der elastischen Konstanten nur eine Genauigkeit 
von —+1% aufweisen und an Aalteren Proben der betreffenden Glassorte 
eemessen wurden. 


4 ScHAEFER, Cl., u. L. BERGMANN: Ann. Phys. 3, 72 (1948). 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Koln 


Uber die Anomalie der optischen Konstanten ~* 


Von 
C. v. FRAGSTEIN und H. ROMER 
Mit 7 Figuren im Text 

(Eingegangen am 28. Januar 1958) 
In der beobachteten Anomalie der optischen Konstanten diinner Metallschichten 
vermischen sich im allgemeinen ein Struktureffekt und eine ,echte’ Anderung 
der optischen Konstanten. Durch Absorptionsmessungen an Goldsolen, bei denen 
der Struktureffekt eliminiert werden* konnte, wurde eine echte Anderung bei 
TeilchengréBen unterhalb von 100 A festgestellt. Auch bei Silber und Kupfer 
wird eine solche Anderung fiir wahrscheinlich gehalten. Ein Naherungsansatz fiir 
die klassischen Dispersionsformeln der Elektronentheorie ergibt einen von der 
Schichtdicke unabhangigen Wert von # (11= 7 — ik) und einen mit der Schichtdicke 
stark anwachsenden Wert von x. Messungen an Silberschichten von KRAUTKRAMER 
und die beschriebenen Untersuchungen an Goldsolen stiitzen die gemachte Nahe- 
rungsannahme. 


Unter der Anomalie der optischen Konstanten versteht man die 
Tatsache, daB Brechungsquotient 2 und Absorptionskoeffizient k 
(n= —tk) bei extrem diinnen Metallschichten Funktionen der Schicht- 
dicke werden. Als charakteristisch fiir diese Anomalie werden dabei 
zwei verschiedene Ziige angesehen: Einmal wird das anomale Verhalten 
darin erblickt, daB der Brechungsquotient mit abnehmender Schicht- 
dicke unterhalb von etwa 200 A stark anwachst, wahrend gleichzeitig 
k fallt (Fig. 1). Zum andern zeigt sich im langwelligen Teil des Spektrums 
und im nahen Ultrarot bei manchen Metallen eine mit abnehmender 
Schichtdicke immer starker hervortretende Selektivitat. Und zwar 
pragt sich im Verlauf von 2” als Funktion der Wellenlange (Fig. 2) 
ein Maximum aus, das mit abnehmender Schichtdicke immer deutlicher 
wird und nach dem blauen Ende des Spektrums hin wandert. 


Zur bequemeren Unterscheidung der beiden Phanomene soll im 
folgenden von 1. und 2. Anomalie gesprochen werden. 


Uber diese Anomalie der optischen Konstanten gibt es eine groBe 
Zahl von Arbeiten und auch einige zusammenfassende Darstellungen! 
aus jlingster Zeit, ohne daB man behaupten kénnte, eine in allen Fallen 
zutreffende Erklarung zu besitzen. 


* Herrn Professor Dr. CL. SCHAEFER zum 80. Geburtstag gewidmet. 
1 Mayer, H.: Physik diinner Schichten, Bd.I, S. 2290ff. Stuttgart 1950. — 
ScHOPPER, H.: Fortschr. Physik 2, 257308 (1954). 
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Die Hauptschwierigkeit bei der Analyse des Erfahrungsmaterials 
scheint in der Vermischung eines ,,Struktureffektes‘‘ mit einer entweder 


700 200 300 400 A 500 
Fig. 1. Abhangigkeit von & und » von der Schichtdicke fiir Silber nach Messungen von IsuicurRo [J. Phys. 
Soc. Japan 6, 1 (1951)] (1. Anomalie) 


nur vermuteten oder tatsichlich vorhandenen ,,echten’’ Anderung der 
optischen Konstanten bei sehr geringen Dicken zu liegen. Der Struktur- 
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Fig. 2. 2nk von Gold als Funktion der Wellenlange fiir verschiedene Schichtdicken nach Goos [Z. Physik 
‘ 100, 606 (1937)] (2. Anomalie der optischen Konstanten) 


effekt besteht darin, daB Metallschichten, die diinner als 200 A sind — 
und um solche wird es sich bei der Besprechung der Anomaliceffekte 
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handeln —, meist nicht mehr zusammenhangend sind, sondern eine: 
kérnige Struktur besitzen, was man schon lange vermutet, aber erst 
in den letzten Jahren durch elektronenmikroskopische Aufnahmen 
geniigend sichergestellt hat. Gerade bei Gold, Silber und Kupfer, auf 
die sich die meisten Messungen der Anomalie beziehen, mu aber fast 
mit Sicherheit mit der Bildung von kérnigen Schichten gerechnet werden. 
In verstarktem MaBe trifft dies auf alle alteren Arbeiten zu, bei denen 
die Schichten nicht durch Aufdampfung, sondern durch Kathoden- 
zerstaubung gewonnen wurden. Eine solche kérnige Struktur wird im- 
mer falsche Werte der optischen Konstanten vortauschen, da man mit 
allen optischen Methoden immer nur die optischen Konstanten der- 
jenigen planparallelen Ersatzschicht erhalt, die in ihrem optischen Ver- 
halten dem Mischmedium aus Luft und eingebetteten Metallkérnern 
aquivalent ist. Freilich kann man auch in diesem Fall aus den experi- 
mentellen Werten der Ersatzschicht auf die optischen Konstanten der 
einzelnen Metallkérner zuriickrechnen, wenn man alle erforderlichen, 
geometrischen Daten der strukturierten Schicht hat und wenn man 
eine Theorie besitzt, die das optische Verhalten eines solchen Misch- 
mediums auch bei dichtey K6érnerpackung zu berechnen gestattet. 
Im allgemeinen wird aber eine solche Kenntnis des geometrischen Auf- 
baus der Schicht aus einer unabhangigen Bestimmung nicht vorhanden 
sein, so daB man den Struktureffekt nicht isoliert erfassen kann. Das 
ist aber nétig, da man eine ,,echte‘‘ Anderung der optischen Konstanten 
nicht von vornherein ausschheBen kann. Vielmehr mu8 man eine solche 
Anderung unterhalb einer gewissen Feinheit der Materie mit Sicherheit 
annehmen, was bereits in alteren Arbeiten? mit aller Klarheit ausge- 
sprochen worden ist. Diese kritische Dicke kann aber durchaus in dem 
Bereich von 20 bis 200 A liegen, da dann die Schicht oder das Metall- 
korn nur wenige Gitterabstande dick ist. Man wird also im allgemeinen 
damit rechnen miissen, daB sich Struktureffekt und echte Anderung 
uberlagern und eine getrennte Erfassung der beiden Einfliisse verhin- 
dern oder zum mindesten sehr erschweren. 

Es ist nun bezeichnend, daB bei fast allen Deutungsversuchen ein 
mehr oder weniger einseitiger Standpunkt eingenommen wurde. Die 
Vertreter der ,,K6rnertheorie’’ diskutieren eingehend den Struktur- 
effekt und halten eine ,,echte“ Anderung der optischen Konstanten fiir 
so geringfiigig, daB sie gegeniiber dem Struktureffekt vernachlassigt 
werden kann. Dies tut z.B. ScHoppER?, der in einer schénen und 
griindlichen, zusammenfassenden Darstellung itber den Aufbau diinner 
Schichten die beobachteten Anderungen von » und .k mit geeigneten 
Annahmen tiber KorngréBe, KorngréBenverteilung und vor allem iiber 


# Min, G.: Ann. d. Phys. 25, 437 (1908). 
3 SCHOPPER, H.: l.c. 


@ 


Or 
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die Korngestalt (zum Teil abgeflachte Rotationsellipsoide mit einem 
Achsenverhiltnis 1:8) theoretisch darzustellen versucht. In dhnlicher 
Weise erklart WoLTER! die Anomalie (es handelt sich bei ihm im wesent- 
lichen um die 2. Anomalie) als reinen Struktureffekt. Im Gegensatz 
Zu SCHOPPER halt er an der Kugelgestalt der die Schicht aufbauenden 
K6rner fest und erklart den tatsdchlich beobachteten Verlauf von n 
und k mit der Schichtdicke als eine Schwankung der Flachendichte 
der Kornverteilung. Nebenbei bemerkt wird in beiden Arbeiten die 
sog. Maxwell-Garnettsche Beziehung®, die zur Interpretation der Er- 
gebnisse erforderlich ist, im Gesamtbereich des Fiillfaktors ¢ zwischen 
0 und 1 als streng giiltig angesehen. In Wirklichkeit diirfte aber diese 
Beziehung nur fiir sehr kleine Fiillfaktoren und fiir den Fiillfaktor 
q=1 sehr genau zutreffen, wahrend im Bereich mittlerer Werte von g 
Abweichungen auftreten miissen, da die Art der Herleitung der Be- 
ziehung dann nicht mehr zulassig ist. 

Allerdings sprechen experimentelle Erfahrungen® dafiir, daB auch 
auBerhalb des ezgentlichen Giiltigkeitsbereiches die Maxwell-Garnett- 
Relation noch angendhert richtig ist. Wenn also die unbedenkliche 
Verwendung der Maxwell-Garnettschen Beziehung nicht zu erheblichen 
MiB8deutungen AnlaB geben wird, so scheint doch die AuBerachtlassung 
einer méglichen ,,echten“ Anderung sehr viel weniger gerechtfertigt. 

Eine andere Moglichkeit zur Erklarung der Anomalie der optischen 
Konstanten wird von GRARD* herangezogen. Er kniipft, unter Ignoric- 
rung etwaiger Struktureffekte, an die Berechnung der optischen Kon- 
stanten aus der klassischen Dispersionstheorie, insbesondere an die 
Ermittlung des inneren Feldes aus den Beitragen der dem Aufpunkt 
benachbarten Dispersionszentren an. Bekanntlich hangt die Giltigkeit 


4 WotTER, H.: Z. Physik 115, 696 (1940). 
> Unter der Maxwell-Garnettschen Beziehung wird die folgende verstanden: 


i Ce 
as 1 = Pg iy (1) 
n’+2 1-2 
Dabei bedeutet n’ den komplexen Brechungsquotienten eines Mischmediums, das 
aus einer groBen Zahl von kleinen, kugelf6rmigen Teilchen mit dem komplexen 
Brechungsquotienten n besteht, welche in Luft oder Vakuum eingebettet sind. 
g ist der sog. Fiillfaktor, d.h. das von den Teilchen eingenommene Volumen, be- 
zogen auf das insgesamt von dem Mischmedium beanspruchte Volumen. Ist das 
Einbettungsmedium nicht Luft, sondern ein anderes Dielektrikum mit dem Bre- 
chungsquotienten 7, , so tritt an die Stelle von n und n’ in GI. (1) n/m) bzw. n’/my. Die 
Verkniipfung der Beziehung (1) mit dem Namen von MAXWELL-GARNETT wurde 
nur im Interesse einer bequemen Bezeichnung vorgenommen. Man konnte natur- 
lich mit gleichem Recht von einem Spezialfall der Lorentz-Lorenzschen Formel 
sprechen. 
6 WIENER, O.: Verh. kgl.-sachs. Ges. Wiss. Leipzig 61, 114 (1909). — FickEr, E.: 
Diss. Leipzig 1909. 
7 GRARD, F.: J. Phys. Radium 17, 414 (1956). 
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der Lorentzschen Betrachtung an der Zulassigkeit der Annahme eines 
physikalisch unendlich kleinen, kugelformigen Bereichs mit dem Auf- 
punkt als Zentrum. ,»Physikalisch unendlich klein“ ist aber in der 
itblichen Deutung ein Bereich, der sehr klein gegen die Wellenlange des 
Lichtes ist, aber immer noch sehr viele Dispersionszentren beherbergt. 
Es ist nun keine Frage, daB bei geniigend geringer Schichtdicke gegen 
die zweite Bedingung verstoBen wird. Eine Goldschicht von 20 A hat 
ja nur noch eine Dicke von etwa 5 Gitterabstanden. Infolgedessen 
wird das innere Feld nicht mehr wie bei Lorentz durch den Ausdruck 


G+ = $8 wiederzugeben sein, sondern durch einen Term, in dem sich 
, aos j ‘ 4m 
die Polarisation durch einen kleineren Faktor als ca bemerkbar 


machen wird. GRARD bestimmt das Ma8 der Schwachung des Polari- 
sationsanteils des inneren Feldes aus experimentellen Daten. Zu diesem 
Zweck werden die schon oft benutzten Messungen von Goos§ an Gold- 
schichten herangezogen und es wird aus ihnen bereits bei einer Schicht- 


dicke von 200A eine Reduktion des Faktors auf ss 


abgeleitet, was 


zweifellos einen sehr starken Effekt darstellen wiirde. Die Arbeit von 
GRARD ist vermutlich die einzige, die — und zwar sehr zu Recht — den 
Einflu8 der Beschneidung der Lorentz-Kugel auf die Werte der optischen 
Konstanten diskutiert. Uber die GréBe des zu erwartenden Effektes 
kann man allerdings verschiedener Meinung sein. Es ist nicht ausge- 
schlossen, daB die aus Vorsicht sicherlich sehr streng formulierte Forde- 
rung, daB sich sehr viele Teilchen in der Lorentz-Kugel befinden miissen, 
ohne Schaden gemildert werden kann. Da es nur darauf ankommt, daB 
sich die Wirkung der Nachbardipole im Mittel aufhebt, geniigt vielleicht 
schon eine maBige Zahl von Teilchen im Innern der Lorentz-Kugel, 
um die Annulierung der Nachbarfelder wenigstens in guter Annaherung 
zu bewirken. Auf alle Falle ist der Grardsche Hinweis am Platz, daB 
bei der Erérterung der Anomalie der optischen Konstanten die Dis- 
kussion tiber die GréBe des erlaubten Durchmessers der Lorentz-Kugel 
wieder aufgenommen werden muB. Weniger befriedigend ist, daB 
GRARD die Modifikation des inneren Feldes nicht aus den geometrischen 
und optischen Daten der Schicht berechnet und sie dann mit den 
experimentell bestimmten Werten der optischen Konstanten vergleicht, 
sondern umgekehrt die Anderung des inneren Feldes aus den experimen- 
tellen Werten abliest. Noch bedenklicher erscheint es aber, daB er die 
Moglichkeit einer kérnigen Struktur der untersuchten Schichten, die 
mit groBer Wahrscheinlichkeit vorlag (es handelt sich wieder um die 
Interpretation der Goosschen Messungen), itberhaupt nicht in Betracht 
zieht, sondern mit einer planparallelen, zusammenhangenden Schicht 


8 Goos, F.: Z. Physik 100, 606 (1937). 
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rechnet. So kommt es denn, daB ScHOPPER die Goosschen Messungen 
als reinen Struktureffekt erklart und findet, daB die Werte der optischen 
Konstanten im einzelnen Metallkorn unverdindert erhalten bleiben, 
wahrend im Gegensatz dazu GRARD mit der Annahme von struktur- 
losen Schichten die gleichen Messungen aus der Beschneidung der 
Lorentz-Kugel deutet. 


In alteren Arbeiten von PLancK® und PoGAany?® wiederum werden, 
ahnlich wie bei GRARD, Struktureigentiimlichkeiten nicht in Betracht 
gezogen und die Aufmerksamkeit auf einen fiir die Anomalie sicherlich 
sehr bedeutsamen Effekt gelenkt, namlich auf die Anderung der freien 
Weglange der Elektronen mit abnehmender Schichtdicke. 


So ergibt sich bei der Durchsicht der Deutungsversuche fast stets 
die gleiche Situation: Entweder wird der Struktureffekt ignoriert und 
die gesamte beobachtete Anomalie der optischen Konstanten als eine 
,echte‘ Anderung angesehen, oder es wird an der praktischen Unver- 
anderlichkeit der optischen Konstanten auch im einzelnen Metallkorn 
festgehalten und die Struktur allein fiir die Anomalie der beobachteten 
MeBwerte verantwortlich gemacht. Ein Ausweg aus diesem Dilemma 
bietet sich nur, wenn man entweder bei der Herstellung der Schichten 
mit Sicherheit eine kérnige Struktur vermeiden kann oder, wenn es 
wenigstens gelingt, die genaue Kenntnis der Struktur zu erlangen 
und diese dann durch ein rechnerisches Verfahren zu eliminieren. Der 
erste Weg wird bei einer kleinen Zahl von Untersuchungen? beschritten, 
bei denen diinne Alkalischichten unter duBerster Vorsicht, im héchsten 
Vakuum und bei extremen Reinheitsbedingungen hergestellt wurden. 
Bei den Metallen Gold, Silber und Kupfer jedoch, auf die sich die bis- 
herige Diskussion der Anomalie der optischen Konstanten im wesent- 
lichen erstreckt, legen kaum Untersuchungen an zusammenhangenden 
Schichten vor. Der zweite Weg scheint aber gangbar zu sein. Wir haben 
seit langerer Zeit optische Messungen an kolloidalen Metallésungen, zu- 
nachst an Goldsolen und neuerdings auch an Silbersolen durchgefiihrt. 
Die Ermittlung der optischen Konstanten auf diesem Wege vermeidet 
zum mindesten einen Teil der Schwierigkeiten, die bei der Untersuchung 
diinner Schichten auftreten: Die geometrischen Daten der Struktur 
sind hier namlich mit hinreichender Genauigkeit zu bestimmen. Die 
chemisch ausgefiihrte Konzentrationsbestimmung liefert den genauen 
Wert des Fiillfaktors!2 g. Da dieser aber stets sehr klein gegen 1 ist 


9 PLrancK, W.: Phys. Z. 15, 563 (1914). 

10 7POGANY, B.2 Phys. Z. 17; 251 (1916). 

11 Siehe z.B. ELBEL, A.W.: Z. Physik 147, 465 (1957). 

12 Der im AnschluB an die Arbeit von MAXWELL-GARNETT gebrauchte Ausdruck: 
Fiillfaktor ist identisch mit dem bei Mie benutzten Begriff der Volumenkonzen- 
tration, die hier kurz Konzentration genannt wird. 
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(~ 10-8), gilt die Maxwell-Garnett-Beziehung mit groBer Genauigkeit. 
Eine Beschneidung der Lorentz-Kugel — soweit sich die Betrachtung 
auf die Gesamtheit der kolloidalen Teilchen und nicht auf das Einzelkorn 
bezieht — ist wegen der groBen Schichtdicke der untersuchten Metall- 
sole nicht zu befiirchten. Gestalt, GréBe und GréBenverteilung der 
Metallkérner werden durch elektronenmikroskopische Aufnahmen ge- 
liefert. Somit kann die Struktur des Sols als vollstandig bekannt an- 
gesehen werden. Um die Brauchbarkeit dieser optischen Methode zu 
erproben, wurden zuerst Untersuchungen!’ an relativ grobteiligen 
Solen (400 bis 2000 A), die nach der Zsigmondyschen Keimmethode 
hergestellt waren, angestellt. Und zwar wurde die Streuung als Funk- 
tion des Streuwinkels und der Wellenlange und die Absorption als 
Funktion der Wellenlange an einer groBen Zahl von Goldsolen gemessen. 
Gestalt und GréBenverteilung der Goldpartikelchen wurden gleich- 
zeitig elektronenmikroskopisch bestimmt. Dabei ergab sich in dem 
Bereich zwischen 400 und 2000 A eine hinreichend genaue Kugelgestalt 
der Teilchen und eine je nach der Herstellung etwas schwankende, 
relativ schmale GréBenverteilung, die bei der Berechnung quantitativ 
beriicksichtigt wurde. Auf Grund der Massivwerte der optischen Kon- 
stanten (es wurden die bereits von MIz in seiner Arbeit tiber die Optik 
triiber Medien benutzten Werte von HAGEN und RUBENS! verwendet, 
die innerhalb der normalen Schwankungsbreite gut mit Werten aus 
jiingeren Arbeiten, so z.B. mit den Werten von Goos, iibereinstimmen) 
und unter Beriicksichtigung der individuell verschiedenen GréBenver- 
teilung konnten dann nach der Mieschen Theorie die Werte fiir Streu- 
ung und Absorption berechnet werden, die hinsichtlich der Streuung 
quantitativ, hinsichtlich der Absorption innerhalb der oben erwahnten 
Schwankungsbreite mit den experimentell ermittelten iibereinstimmten. 
Dieses Resultat ermutigte uns, die Messungen auch auf den Bereich sehr 
kleiner Teilchen auszudehnen. Hier lassen sich allerdings nur Absorptions- 
messungen relativ einfach ausfiithren. Messungen des Streulichtes sind 
kaum moglich, da die Streuintensitat mit der 6. Potenz des Radius der Teil- 
chen abnimmt und das zu messende Streulicht in dem unvermeidlichen 
Stérpegel untergeht. Erst eine zweite, unabhangige Messung gestattet es 
aber, m und k des Sols bzw. des kolloidalen Goldes getrennt zu erfassen. Als 
solche kann man die Bestimmung des Brechungsquotienten des Sols 
hinzunehmen. Die Theorie dazu liegt in einer alteren Arbeit von Gans 
und HAppEL?!> vor. Der zu messende Effekt ist zwar auch recht klein ; 
denn man mu8 die Goldkonzentration bzw. die Schichtdicke des Sols 


13 FRAGSTEIN, C. v., J. Merncast u. H. Hocu: Forschungsber. des Wirtschafts- 
und Verkehrsministeriums Nordrhein-Westfalen, Westd. Verl. Opladen. 

Le NEbNeiaIs, IDg, Wy lel, Rca NSS Aamol, Gl, Phys. 8, 1, 432 (1903). 

DIGANS, Ry, WU. HiaelApPErsAtmmnends Phys. 29) 277 (1909). 
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in mafigen Grenzen halten, damit noch geniigend Lichtintensitat fiir 
den MeBvorgang zur Verfiigung steht. Der Brechungsquotient eines 
solchen waBrigen Metallsols unterscheidet sich dann von demjenigen 
reinen Wassers maximal nur um einige Einheiten der 5. Dezimale. 
Aber mit einer empfindlichen, interferometrischen Methode liBt er 
sich doch geniigend genau bestimmen. Im folgenden soll jedoch nur 
von den Absorptionsmessungen die Rede sein, da zur Zeit noch nicht 
geniigend Resultate tiber den Brechungsquotienten der Sole vorliegen. 
Aus den Absorptionsmessungen gewinnt man zwar nur eine Kombina- 


tion von 7 und #&, namlich den Imaginarteil der komplexen Refraktion 


‘9 


1 ee 
, »wobei n’ den komplexen Brechungsquotienten des Metallsols 


bezogen auf den Brechungsquotienten des Einbettungsmediums darstellt. 
Aber bereits die Kenntnis dieser GréBe reicht aus, um zu entscheiden, 
ob sich die optischen Konstanten der Metallkérner ,,echt‘’ andern 
oder nicht. Da namlich in dem Bereich kleiner Fiillfaktoren, die bei 
den beschriebenen Untersuchungen immer vorlagen, die Maxwell- 
Garnett-Beziehung praktisch streng gilt: 


n?>—1 n> —1 
= (2) 


so muB im ganzen untersuchten KorngroBenbereich die rechte und 
damit auch die linke Seite der Gleichung unverandert bleiben, wenn bei 
allen Versuchen die Konzentration (Fiillfaktor) konstant gehalten wird 
und wenn die optischen Konstanten der Metallkérner unabhangig von 
der TeilchengréBe ihren Wert beibehalten, wenn also keine Anomalie im 
engeren Sinne vorhanden ist. In Fig. 3a sind auszugsweise einige Er- 
gebnisse aus zahlreichen Messungen an feinteiligen Solen wiedergegeben. 
Als Abszisse ist die Wellenlange aufgetragen, als Ordinate im AnschluB 


an Mir 26 die GréBe K x 107%. K selbst ist bis auf den Faktor — ae 


(A’: Wellenlange im Einbettungsmedium) der Imaginarteil der komplexen 
Refraktion : 


K 10-3 bedeutet im Bereich geringer Konzentrationen gleichzeitig 
den Lichtverlust auf 1mm Schichtdicke bei einer Goldkonzentration 
von 1mm? Gold auf 1 Liter Lésung, ausgedriickt in Promille des auf- 
fallenden Lichtes. In Fig. 3b ist die relative TeilchengréBenverteilung 
der Goldsole, deren Absorption in Fig. 3a dargestellt ist, wieder- 
gegeben. Die Reproduzierbarkeit der Messungen war so gut, dab 
verschiedene Sole gleicher, mittlerer Teilchengr6Be und gleicher Groben- 


ACRVins. (G2 Lic: 
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500 600 400 500 600 
— A(mp) —= A(mp) 
Fig. 3a Fig. 4 


Fig. 3a. Reduzierter ,,Absorptionskoeffizient’* von feinteiligen Goldsolen als Funktion der Wellenlange, 
Ausgezogene Kurven: Theoretische Absorptionskurven nach Mire fiir die TeilchengroBen 15 A und 140 A; 
gestrichelte Kurven: Gemessene Absorptionskurven ftir TeilchengréBen zwischen 16 und 110 A 


Fig. 4. Reduzierter ,,Absorptionskoeffizient‘‘ yon dtinnen Goldschichten (nach Goos) als Funktion der 
Wellenlange fur Schichtdicken zwischen 10 und 150 A 


50 700 A 750 200 
— 20(A) 


Fig. 3b, TeilchengroBenverteilung in relativem Ma zu den in Fig. 3a dargestellten MeSkurven 


verteilung immer wieder dieselbe Absorptionskurve ergaben. Inso- 
fern sind die Messungen an Solen sicherer wiederholbar und vergleich- 
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barer als entsprechende Messungen an diinnen Schichten, bei denen 
im Bereich extrem diinner Schichten die Struktur und damit die 
optischen Eigenschaften von Aufdampfung zu Aufdampfung viel 
gréBeren Schwankungen unterworfen sind. Die beiden ausgezogenen 
Kurven in Fig. 3a stellen den Verlauf der Absorption dar, wie er aus 
der Mieschen Theorie unter der Voraussetzung unverdnderlicher, 
optischer Konstanten fiir die beiden TeilchengréBen 15 und 140A 
berechnet wurde. In diesem TeilchengréBenbereich Andern sich die 
theoretischen Absorptionskurven nur noch sehr wenig mit der Teilchen- 
gréBe und werden durch den Imaginarteil der komplexen Refraktion 
um so besser wiedergegeben, je kleiner die Teilchen sind. (Fiir gréBere 
Teilchen, die nicht mehr als reine Dipole strahlen, wird die Absorption 
durch einen komplizierteren Ausdruck dargestellt, in den die Teilchen- 
groBe maBgeblich eingeht.) Wenn nun die optischen Konstanten bis zu 
den kleinsten Teilchengr6Ben tatsachlich ihre Werte unverdndert bei- 
behielten, miiBten alle experimentellen Kurven in dem engen Gebiet 
zwischen den ausgezogenen Kurven liegen. Das ist aber nicht der Fall. 
Vielmehr wird das Maximum der Absorption mit abnehmender Teilchen- 
groBe immer mehr abgebaut, um bei einem Teilchendurchmesser von 
etwa 15 A ganz zu verschwinden. Da bei diesen Messungen alle Struk- 
tureinwande entfallen, die die Messungen an diinnen Schichten kompli- 
zieren, so muB man wohl auf eine echte Anderung der optischen 
Konstanten schlieBen, es sei denn, man zweifelt die Existenz normal 
aufgebauter Goldteilchen an. Dagegen lassen sich aber Argumente an- 
fiihren: Bei allen Untersuchungen an Solen, sowohl bei den grobteiligen 
als auch bei den feinteiligen wurden immer parallel zu den optischen Mes- 
sungen Elektronenbeugungsaufnahmen gemacht, die stets nur die Beu- 
gungsringe des Goldes zeigten. Die kolloidalen Teilchen hatten also sicher- 
lich kristallinen Aufbau mit der normalen Gitterkonstante des Goldes. 
Nun kénnte man einwenden, daB sich méglicherweise eine Solvathiille 
um die Goldteilchen ausgebildet hatte, und diese fiir die Anderung der 
Absorptionskurven verantwortlich ware. Dagegen spricht die Tat- 
sache, daB bei den weniger feinteiligen Solen ein quantitativer AnschluB 
an die Miesche Theorie erreicht wurde. Goldsole sind auBerdem ausge- 
sprochen hydrophob, neigen also gar nicht dazu, Solvathiillen zu 
bilden. SchlieBlich kénnen noch Versuche angefiihrt werden, bei denen 
den Goldsolen absichtlich eine schwache Gelatinelésung zugefiigt wurde. 
Es ist bekannt, daB sich in diesem Falle eine Gelatinehiille um die kolloi- 
dalen Goldteilchen legt (Schutzkolloid). Selbst bei Erzeugung einer 
solchen wahrscheinlich massiven Hiille um die Goldteilchen (die Gela- 
tinekonzentration betrug etwa das Hundertfache der Goldkonzentration) 
wurde aber der Charakter der Absorptionskurven nicht verdndert, 


=~ Loge 
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wenn auch die Absorption im gesamten Wellenlangenbereich schwach 
erhoht wurde (s. Fig. 5). Eine dielektrische Hille, wenn eine solche 
tatsichlich vorgelegen haben sollte, hatte aller Wahrscheinlichkeit nach 
die Absorption nur in geringem MaBe und gleichmabig fiir alle Wellen- 
langen erho6ht. Man kénnte mit einer solchen Hypothese also nicht die 
beobachtete selektive, sehr viel starkere und noch dazu im umgekehrten 
Sinne erfolgende Absorptionsanderung erkléaren. Zum SchluB soll 

noch diskutiert werden, 


a ob die elektrische Aufla- 
| x x x Ausgangssol dung der Kolloidteilchen 

© © © nach Lusolz von | 0,016 % belotine yd ihrer unmittelbaren 

Z oe pea! Done Cle Nae Umgebung fiir die Ano- 
al ree a malie der . Absorption 

oP ee. \ verantwortlich gemacht 
ar : a werden kann. Obwohl 

o Ss e es schwierig ist, sich 
ae einen derartigen EinfluB 

is nae vorzustellen, versuchten 

‘se wir einen solchen fest- 
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<S schheBen, indem _ die 
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| sowohlin normaler Kon- 
ip ae aR zentration als auch in 

—> A(mp) verschiedenen Verdiin- 

Fig. 5. Die Absorption eines feintelligen Goldsols bel verschiedenen mUNgen berentsprechen@ 
Gelatinegehalten vergroBerter = Schicht- 


dicke untersucht wurde. 
Bei einer Verdiinnung von Goldsolen mit destilliertem Wasser tritt eine 
Anderung des Ionengleichgewichtes und der elektrischen Ladungsver- 
haltnisse in der Umgebung der kolloidalen Teilchen auf, die sich in einer 
sehr deutlichen Anderung!’ der elektrophoretischen Wanderungsge- 
schwindigkeit anzeigt. Hatte nun die Verdiinnung des Sols und damit 
die erwiesene Anderung der elektrischen Verhaltnisse auch einen Ein- 
fluB auf die optischen Eigenschaften des Sols gehabt, so hatte sich bei 
jeder Verdiinnung eine andere Absorptionskurve ergeben miissen. 

Die drei gemessenen Kurven (Fig. 6) (maximale Verdiinnung 1 : 20) 
decken sich aber vollstandig, so da8 auch ein solcher Effekt als aus- 
geschlossen gelten darf. 

Wenn man also die Konsistenz der Goldteilchen zugibt und eine 
,, Umgebungswirkung™ als nicht gegeben ansieht, muB man eine ,,echte“ 
Anderung der optischen Konstanten fiir sicher halten. Wie diese als 


” CLEVER, H.: Diss. Kéln 1935. 
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Funktion der Teilchengré8e erfolgt, kann man, wie bereits auseinander- 
gesetzt, allerdings erst durch eine zweite unabhangige Messung, wie 
z.B. die des Brechungsquotienten, feststellen. Immerhin kann aber 
schon jetzt ein Zusammenhang zwischen den Messungen an Goldsolen 
und denjenigen an Goldschichten (z.B. den Goosschen!8 Messungen) 
hergestellt werden. FaBt man die Goosschen Schichten als ein hoch- 
konzentriertes Goldsol mit kugelférmigen Teilchen auf, dann wird die 
Maxwell-Garnett-Beziehung zwar nicht streng, aber wahrscheinlich 
noch angendhert giiltig bleiben. Auch die Annahme kugelformiger 
Teilchen soll beibehalten bleiben; denn sie scheint nach Ausweis 
zahlreicher, elektronen- 

mikroskopischer  Auf- r ah At 

nahmen zum mindesten heels es 

fiir Schichtdicken unter- ca ee ae geen cg 

halb von 50 A die wah- ‘ 

ren Verhdltnisse besser ae 

zu treffen als die von © 
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Fig. 6. Reduzierter ,,Absorptionskoeffizient‘‘ als Funktion der 


Haufwerk von nahe- Wellenlange fiir ein feinteiliges Goldsol, experimentell ermittelt 
Abt kugelférmigen Teil- bei verschiedenen MeSkonzentrationen 


shen bei noch gréBeren 

Schichtdicken als 50 A vorlagen. Der Grardsche Einwand der Beschneidung 
Jer Lorentz-Kugel miiBte freilich entkraftet werden oder es miiBte zum 
nindesten glaubhaft gemacht werden, daB selbst bei den betrachteten, 
yeringen Schichtdicken und KorngréBen die verkleinerte Lorentz-Kugel 
10ch geniigend Partner enthalt, um eine ertragliche Mittelung zu er- 
auben. Fiir eine solche Annahme spricht, daB man andernfalls den 
Grardschen Effekt auch langst bei durchsichtigen Medien hatte bemerken 
niissen und man dann bei extrem diinnen Schichten nie den Brechungs- 
juotienten des Massivmaterials hatte gewinnen kénnen. 

Unter dieser vielleicht noch etwas problematischen Voraussetzung 
eien die Goosschen Schichten als kondensierte Goldsole angesehen. 
Yann kann man aber einen unmittelbaren Vergleich zwischen unsern 
Messungen an Goldsolen und den Goosschen Resultaten anstellen. Zu 
liesem Zwecke wurden die von Goos gefundenen Werte der optischen 


1s"Goos, BE. dnc: 
Z. Physik. Bd. 154 § 
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Konstanten n’ und k’ nicht direkt, sondern in Gestalt der Absorptions- 
groBe: K x103= — oe one sy als Funktion der Wellenlange auf- 
j ae 


getragen. Wie eine nahere Betrachtung zeigt, wird der Vergleich erst 
volistindig, wenn man, wie es in Fig. 4 geschehen ist, in diesen Ausdruck 
fiir n’ baw. n’ und k’ die auf Wasser bezogenen Goosschen Werte der 
optischen Konstanten einfiihrt. Dann mii®ten aber bis auf einen Mab- 
stabsfaktor, der gleich dem Fiillfaktor der Goosschen Schicht ist, die 
Goosschen Kurven mit den Absorptionskurven der entsprechenden 
Goldsole iibereinstimmen. Vergleicht man nun Fig. 4, in der die Goos- 
schen Werte in der geschilderten Weise dargestellt sind, mit den Ab- 
sorptionskurven in Fig. 3, so sieht man eine weitgehende Ubereinstim- 
mung. Bei beiden Kurvenscharen liegt das Maximum der selektiven 
Absorption zwischen 500 und 510my. Bei beiden Kurvenscharen 
nimmt das Maximum in entsprechender Weise bei Verringerung der 
Schichtdicke bzw. KorngréBe ab, um bei d=15 A schlieBlich ganz zu 
verschwinden. Die Ubereinstimmung wird noch besser, wenn man, 
was einigermaBen gerechtfertigt ist, Teilchengr6Be ~ Schichtdicke setzt. 
Sogar in den Absolutwerten der Absorption, z.B. in den Maximis, laBt 
sich Ubereinstimmung erziclen, wenn man fiir die Goosschen Schichten 
im Bereich zwischen 50 und 100 A Fiillfaktoren von 0,6 bis 0,7 annimmt, 
was gut mit anderweitigen Erfahrungen iibereinstimmt. (Die Ab- 
sorptionswerte der Goosschen Kurven sind durch den Fiillfaktor q zu 
dividieren, um die Absorption der Goldsole zu erhalten.) Es lhegt also 
nahe, die Anomalie der diinnen Schichten auf die gleiche Ursache wie 
diejenige der Goldsole, namlich auf eine ,,echte‘‘ Anderung der optischen 
Konstanten, zuriickzufiihren. 

Bei einer solchen Anderung der optischen Konstanten kann prinzipiell 
jeder der drei Mechanismen mitwirken, die die Absorption in einem 
Metall ausmachen: 1. Die Absorption durch Elektroneniibergang von 
Band zu Band unter Beibehaltung der reduzierten Wellenzahl (primare 
Quantensprungabsorption), 2. die mit Absorption oder Emission eines 
Gitterschwingungsquants gekoppelte Anregung eines Elektrons durch 
ein Lichtquant (sekundare Quantensprungabsorption), 3. die Absorption 
durch freie Elektronen (klassische Absorption nach DRUDE-ZENER- 
KRoniG). Ftir die Diskussion der Anomalie der optischen Konstanten 
sollen in einem ersten Versuch die beiden ersten Mechanismen zunichst 
erst einmal ausgeschlossen werden. Eine gewisse Berechtigung fiir diese 
gewaltsame Voraussetzung ergibt sich aus folgendem. Bei allen drei 
Metallen’’ ist die primare Quantensprungabsorption auf das Ultraviolett 
und allenfalls kurzwellige Ende des sichtbaren Spektrums beschrankt. 
Die sekundaére Quantensprungabsorption reicht zwar noch weiter ins 
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19 Siehe z.B. Joos, G., u. A. Kroprer: Z. Physik 138, 251 (1954). 
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Sichtbare hinein. Im Roten und erst recht im Ultraroten ist aber die 
Domdane der klassischen Absorption. Da sich nach dem gesamten Er- 
fahrungsmaterial die Anomalie der optischen Konstanten kaum oder 
iberhaupt nicht ins Ultraviolett erstreckt, sondern erst im Sichtbaren 
merklich und nach dem roten Ende des Spektrums immer ausgepragter 
wird, liegt es nahe, den vermuteten Schichtdickeneffekt nur mit dem 
Verhalten der freien Elektronen zu verkniipfen und einen Einflu8 der 
Schichtdickenanderung auf das Bandschema zum mindesten fiir viel 
kleiner zu halten. 

Obwohl im vorhergehenden nur Schliisse an Gold gezogen wurden, 
sollen fiir die weitere Diskussion die Verhaltnisse an Silber zugrunde 
zelegt werden, da dessen Verhalten in theoretischer Hinsicht innerhalb 
der Gruppe Gold, Silber, Kupfer am einfachsten ist und da auBerdem 
aus dem bisher bekannten, experimentellen Material und aus unseren 
Messungen an Silbersolen, iiber die an anderer Stelle berichtet werden 
wird, auch bei Silber eine ,,echte‘’ Anderung der optischen Konstanten 
als wahrscheinlich angesehen werden muB. Die primare Quantensprung- 
absorption reicht bei Silber vom Ultraviolett bis etwa 3200 A. Daran 
schlieBt sich nach Joos und KLOPFER” ein zweites, sehr viel schwéche- 
‘es Absorptionsband mit sekundarem Quantensprung bis etwa 4300 A. 
fm anschlieBenden Spektralbereich, d.h. nahezu im ganzen Sichtbaren 
ind im Ultrarot, wird die Absorption durch sekundare Quantenspriinge 
mnerhalb des 5s-Bandes und durch die freien Elektronen bewirkt. 
Bisher besteht die Auffassung, daB hier die Bandabsorption durch se- 
<undadre Quantenspriinge die klassische Absorption tiberwiegt. An- 
lerseits zeigen neuere Messungen an Silber, daB der Wert des Bre- 
-hungsquotienten wahrscheinlich viel kleiner ist, als er bisher fiir richtig 
yehalten wurde. DRubDE* gibt z.B. bei A=580 my noch m=0,18 an, 
n einer kiirzlich publizierten zusammenfassenden Arbeit nennt SCHULZ 
iir den gleichen Brechungsquotienten 0,06, im tibrigen in Uber- 
instimmung mit einer Reihe anderer Autoren. Damit wiirde aber (bei 
constantem k) die AbsorptionsgréBe nk kleiner werden und der Anteil 
ler klassischen Absorption im Sichtbaren gréBeres Gewicht erhalten. 
\uf alle Falle wird aber der Einflu8 der Absorption durch freie Elektro- 
¥en mit wachsender Wellenlange rasch gr6éBer (nach der gleich zu be- 
prechenden Naherung etwa proportional zu 2%), so da man sich 
vohl vorstellen kann, daB er in die GréBenordnung der Absorption 
lurch sekundaren Quantensprung kommen kann. Es soll daher ver- 
uchsweise der Ansatz gemacht werden, daB zum mindesten nach dem 
oten Ende des Spektrums hin die klassische Absorption merklich und 


20 Joos, G., u. A. Kroprer: lc. 
21 DRUDE, P.: Lehrbuch der Optik. Leipzig 1900. 
22 SeHuLz, L.G.: Adv. Phys. 6, 137 (1957). 
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ihre Beeinflussung durch Schichtdickeneffekte erkennbar werden soll, 
auch wenn ihr noch eine sekundare Quantensprungabsorption tiberlagert 
sein sollte, da diese wahrscheinlich bei weitem nicht in gleichem MaBe 
durch eine Anderung der Schichtdicke beeinfluBt wird. In diesem Sinne 
kann man aus den Gleichungen der Dispersionstheorie nach DRUDE- 
ZENER-KRONIG leicht eine Naiherung ableiten, die einige Ziige der Ano- 
malie der optischen Konstanten zu erklaren gestattet. Diese Glei- 
chungen lauten: 


2 
en er ee pea ree OR: 
i : d mm* y2 + y2 + 93? 8) 
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2 vty » 
= a ist dabei die Plasmaresonanzfrequenz, N die Zahl der freien 
mm 
Elektronen pro cm, m* ihre effektive Masse. Die GréBe v ist bis auf 
den Faktor 35 das Reziproke der mittleren StoBzeit der freien Elek- 
A 


tronen. 1) hat bei Silber nach Fr6uiicH?? den Wert %=3,3 x10¥, 
so daB es gegeniiber einem mittleren Wert von y=6 x10" (A = 500 my) 
vernachlassigt werden kann. Dann ergibt sich angenahert fiir » und k: 


be SL Vay 
Wier eee (5) 
poe (6) 


Verwendet man, wieder nach FROHLICH, fiir », den Wert: », = 200 x 10, 
so findet man nach den Naherungsformeln (5) und (6) fiir A=500 mu 
n =0,02 (0,05) und k=3,3 (2,9). Die in Klammern angefiigten Werte 
sind experimentelle Werte, die nach ScHuLz™* augenblicklich als die 
zuverlassigsten anzusehen sind. Die Ubereinstimmung ist nicht schlecht, 
zumal wenn man bedenkt, wie unsicher die Angaben tiber 1 sind und 
wie sehr sich diese im Laufe der Jahre zu kleineren Werten verschoben 
haben. 

Die Naherung ist ahnlich derjenigen, die von Ives und Briccs25, 26 
erfolgreich auf die Messungen der optischen Konstanten an Natrium 
und Kalium angewendet wurde. Aus den Gln. (5), (6) kann man die 
Schichtdickenabhangigkeit ablesen: Hierbei soll », als wesentlich un- 
empfindlich gegen Schichtdickenvariationen angesehen werden, da sich 
sonst N und m* mit der Schichtdicke andern miiBte. 


°3 FROHLICH, H.: Elektronentheorie der Metalle. Berlin: Springer 1936. 
2225S Crimi len G pawns 

*6 Ives, H.E., u. H.H. Briegs: Ji Opt. Soe: Amer: 27, 194 (1937). 

26 Ives, H.E., u. H.B. Briaes: J. Opt. Soc. Amer. 27, 395 (1937) 
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Hingegen ist sicherlich v) stark von der Schichtdicke abhangig, da 
€s proportional zum statisch gemessenen, spezifischen, elektrischen 
00° ri 

. . = 
zwischen Schichtdicke und Widerstand, wie er sich aus der Weglangen- 


pVicierstand oO, 1st: 9 —= . Bentitzt man fiir den Zusammenhang 
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Fig. 7. » und k& von Silber als Funktion der Schichtdicke bei der Wellenlange 4=600 my. (MAYER, H.: 
Physik diinner Schichten, Teil I, S. 231. Stuttgart 1950) 


theorie ergibt, die fiir unsere Zwecke ausreichende Naherungsformel von 
OVER: 
ae Teun sae 
00 = (00) m ° - aa 
d : 
1 + In — 
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ly: mittlere freie Weglange der Elektronen, d: Schichtdicke und (6p),, 
statischer, spezifischer, elektrischer Widerstand, gemessen am Massiv- 
material, so erhéht sich fiir Silber (J, =560 A) bei d=56 bzw. 28 A der. 
Widerstand, damit die Relaxationsfrequenz y, und damit schlieBlich 
auch der Brechungsquotient um den Faktor 2,8 bzw. 5 gegeniiber 
dem Massivwert. Man sieht also, daB nach dieser Naherung mit ab- 
nehmender Schichtdicke stark zunehmen mu8, wahrend k konstant 
bleibt. Eine Priifung dieser Schichtdickenabhangigkeit von m und k 
bzw. von » allein kann man erst vornehmen, wenn man entweder zu- 
verlassige Messungen an zusammenhangenden Silberschichten zur Ver- 
fiigung hat oder wenn entsprechende Messungen an definierten Silber- 
solen vorliegen. Immerhin kénnen gewisse Messungen an Silberschichten 
schon im Sinne unserer Naherung gedeutet werden. In Fig. 7 ist der 


27 MavER, H.: Physik diinner Schichten, Bd. II, S. 273. Stuttgart 1955. 
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Verlauf von m und & als Funktion der Schichtdicke nach einer Dar- 
stellung von H. MAYER?§ wiedergegeben. 

Es handelt sich um Messungen von Pocany®*, MURMANN® (Goos) 
und KRAUTKRAMER®!, Die Schichten von Pocany sind durch Kathoden- 
zerstaubung niedergeschlagen. Sie sind daher mit groBer Wahrschein- 
lichkeit nicht zusammenhangend gewesen. Die Messungen von Mur- 
MANN bzw. Goos erstrecken sich auf einen zu kleinen Dickenbereich, 
auBerdem auf das besonders kritische Gebiet unterhalb von 50 A. Sie 
sollen daher auBer Betracht bleiben. Es bleiben also nur die Kraut- 
kramerschen Messungen zu diskutieren. Bei ihnen diirften eher zu- 
sammenhangende Schichten vorgelegen haben, wenn man von dem 
Bereich unterhalb von 20 A absieht. KRAUTKRAMER hat seine Schichten 
bei einem Vakuum von 10° Torr auf Quarz aufgedampft. Tatsachlich 
sieht man, daB, im Gegensatz zu den Messungen von PoGANy, k im 
Dickenbereich von 200A bis 10 A konstant bleibt, wahrend x ent- 
sprechend Gl. (5) mit der Schichtdicke stark ansteigt. Im wtibrigen 
findet KRAUTKRAMER das gleiche Verhalten von m und k von Silber 
bei allen untersuchten Wellenlangen. 

Bei Gold und noch mehr bei Kupfer diirften die Verhaltnisse weniger 
ubersichtlich sein, da sich bei diesen Metallen der EinfluB der Band-- 
absorption sehr viel weiter ins Sichtbare erstreckt. Die in den Nahe- 
rungen (5), (6) gegebene Abhangigkeit des klassischen Anteils der opti- 
schen Konstanten von der Schichtdicke wird wahrscheinlich auch bei 
Gold und Kupfer vorhanden sein. Sie wird aber durch die Uberlagerung 
eines konstanten Anteils, der von der sehr viel weniger schichtdicken- 
abhangigen Bandabsorption herriihrt, teilweise verdeckt werden. Immer- 
hin laBt sich das Verhalten der Goldsole mit dem geschilderten Verlauf 
von 2 und k qualitativ deuten. Das resonanzartige Maximum der Ab- 
sorption bei A=510 my. verschwindet, wenn im Nenner der Absorp- 
tionsgr6Be (Imaginarteil der komplexen Refraktion) von den beiden 
Variablen » und k sich nur eine andert. 


Zusammenfassend 
laBt sich also sagen: 
1. Bei der Deutung der Anomalien der optischen Konstanten mu8 
man sowohl einen Struktureffekt als auch eine ,,echte“ Anderung der 
optischen Konstanten in Betracht ziehen. 


2. Eine Trennung der beiden Effekte ist nur méglich, wenn man den 
Struktureffekt eleminieren kann 


28 Mayer, H.: Physik diinner Schichten, Bd. I, S. 231. Stuttgart 1950. 
29 PoGaNy, B.: Ann. d. Phys. 49, 531 (1916). 

30 MuRMANN, H.: Z. Physik 101, 643 (1936). 

31 KKRAUTKRAMER, J.: Ann. d. Phys. 32, 537 (1938). 
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a) durch Herstellung zusammenhangender Schichten, 
b) durch experimentelle Bestimmung der Struktur wie z.B. bei den 
geschilderten Untersuchungen an Goldsolen. 


3. Die Absorptionsmessungen an Goldsolen lassen auf eine ,,echte“ 
Anderung der optischen Konstanten mit der Schichtdicke schlieBen. 
Man wird daher auch bei Silber und Kupfer eine solche ,,echte‘‘ Ande- 
rung erwarten mussen. 


4. FaBt man die Absorption bei Silber im Sichtbaren und Ultraroten 
als wesentlich klassische Absorption durch freie Elektronen auf, dann 
ergibt sich aus der Drudeschen Theorie Konstanz von k mit der Schicht- 
dicke und Proportionalitat von m mit 0), wobei og der schichtdicken- 
abhangige, spezifische, elektrische Widerstand ist. 

5. Die unter 4. gemachte Annahme wird gestiitzt durch Messungen 
der optischen Konstanten an Silber von KRAUTKRAMER. Sie gestattet 
qualitativ die Absorptionsanderung an Goldsolen und diinnen Gold- 
schichten (Goos) zu erklaren. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sagen wir unseren verbindlichen Dank 
fiir die Uberlassung eines Ubermikroskops und eines Spektralphotometers, mit 
denen die TeilchengréBenbestimmungen und die Absorptionsmessungen ausgefthrt 
wurden. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Koln 


Das dielektrische Verhalten von hexagonalem Selen 
im Dezimeterwellenbereich * 


Von 
JOHANNES JAUMANN und Ernst NECKENBURGER 
Mit 14 Figuren im Text 


(Eingegangen am 4, February 1958) 


Der Frequenzgang der komplexen DK von polykristallinem hexagonalem Selen 
wird bis 4300 MHz mit einer konzentrischen MeBleitung gemessen. Zieht man 
davon den imaginaéren Quotienten von Gleichstromleitfahigkeit durch Kreis- 
frequenz ab, so beschreibt der Rest in der komplexen Ebene einen Kreisbogen, der 
die reelle Achse bei den Frequenzen unendlich und null unter etwa 45° schneidet. 
Die Extrapolation auf unendliche Frequenz fitthrt auf das Quadrat des Brechungs- 
quotienten im Ultraroten, wodurch sie gesichert ist. Die ,, Hochfrequenzleitfahig- 
keit’‘ strebt dabei etwa mit der Quadratwurzel aus der Frequenz gegen unendlich. 
Sie darf also nicht als Halbleitereigenschaft einer homogenen Strukturkomponente 
des Selens aufgefaBt werden, sondern ist das Ergebnis eines durch grobe oder 
atomare Strukturen bedingten Relaxationsmechanismus. Der Kreis ist das Bild 
eines bestimmten, breiten Relaxationsspektrums. Uber 20°C ist der nahezu 
reversible Temperaturgang einer Frequenzanderung aquivalent: Nur die mittlere 
Relaxationszeit steigt mit steigender Temperatur. Die teilweise irreversiblen 
Anderungen zwischen 20° C und —180° C vergréBern hauptsachlich die Breite des 
Spektrums. Die unmittelbare Zuordnung einer Aktivierungsenergie zum Tempera- 
turgang der Leitfahigkeit ist nicht méglich. Die Dauer der Umwandlungstemperung 
bei der Herstellung der Proben Aandert fast nur die mittlere Relaxationszeit. 
Das, wie gewohnlich, dabei erhaltene Leitfahigkeitsmaximum entspricht einem 
Minimum derselben. 


§ 1. Einfiihrung und Problemstellung 


Die elektrischen Eigenschaften des hexagonalen Selens sind in vieler 
Hinsicht noch véllig ungeklart, obwohl sie bereits seit vielen Jahr- 
zehnten ein Gegenstand physikalischer Forschungen sind. Das liegt im 
wesentlichen an einer empfindlichen Abhangigkeit dieser Eigenschaften 
von Herstellungsbedingungen und Reinheitsgrad der Selenproben. Die- 
ser Umstand erschwert insbesondere die Vergleichbarkeit von MeBergeb- 
nissen verschiedener Autoren. Geringfiigige und meist unbemerkte 
Unterschiede in der thermischen Vorbehandlung vermégen beispiels- 
weise das Temperaturverhalten der Leitfahigkeit nachhaltig zu beein- 
flussen [1]. Eine theoretische Erfassung des Leitfahigkeitsverhaltens, 
etwa im Rahmen eines Bandermodelles, st68t auch deshalb auf groBe 


* Herrn Professor Dr. CLEMENS SCHAEFER zum 80. Geburtstag. 
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Schwierigkeiten, weil die im wesentlichen noch ungeklarten Struktur- 
verhaltnisse jede Interpretation grundlegender elektrischer Messungen, 
wie die des Hall-Effektes oder der Thermokraft, von vornherein proble- 
matisch erscheinen lassen. 

Nach neueren [2], [3] Vorstellungen ist das polykristalline hexago- 
nale Selen ein System aus (wenigstens) zwei Phasen, bei dem in eine 
schlecht leitende, quasi-amorphe Phase relativ gut leitende hexagonale 
Kristallite eingebettet sind. Temperaturabhangige Gleichstrommessun- 
gen beispielsweise werden demnach die Reaktionen beider Phasen, der 
amorphen und der kristallinen, widerspiegeln. Leitfahigkeitsmessungen 
bei hinreichend hohen Frequenzen hingegen versprechen, sofern diese 
Vorstellungen richtig sind, eine Ausschaltung der schlecht leitenden 
amorphen Phase durch kapazitive Uberbriickung. Demnach wire bei 
polykristallinem hexagonalem Selen ein Frequenzgang der Leitfahigkeit 
zu erwarten, bei dem diese mit wachsender Frequenz ansteigt, um nach 
totaler kapazitiver Uberbriickung der amorphen Grenzschichten in einen 
frequenzunabhangigen Grenzwert einzumiinden, namlich in den Leit- 
fahigkeitswert der gut leitenden hexagonalen Kristallite. Uber einen 
derartigen Anstieg der Leitfahigkeit mit der Frequenz wurde auch in 
der Literatur wiederholt berichtet [4], [5], [6]. Bisher lagen zusammen- 
hangende Messungen bis 200 MHz vor, die im Rahmen der eigenen 
Untersuchungen bis 4300 MHz erweitert werden konnten. Die Existenz 
des hypothetischen, frequenzunabhangigen Grenzwertes der spez. Leit- 
fahigkeit von polykristallinem hexagonalem Selen konnte jedoch bisher 
in keinem Falle eindeutig nachgewiesen werden. Somit ist auf dem 
Boden der bisherigen Strukturvorstellungen noch keine endgiiltige 
Aussage iiber das Leitfahigkeitsverhalten der hexagonalen Kristallite 
moglich. 

Der Umstand, daB sich im Rahmen dieser Arbeit neben dem Verlauf 
des spez. HF-Wirkleitwertes* gleichzeitig auch der Gang der zugeh6rigen 
DK-Werte in Abhangigkeit von MeBfrequenz und Temperatur hinreichend 
genau bestimmen lieB, macht andererseits eine genauere Untersuchung der 
(hier offensichtlichen) Korrelation zwischen den elektrischen ,,Konstan- 
ten‘‘ auf der Basis bekannter Dispersionstheoreme (Maxwell-Wagner-Pola- 
risation) resp. erprobter empirischer Schemen (Cole-Diagramm) interes- 
sant. Eine daraus resultierende rein formale Behandlung (Ortskurven- 
Darstellung) des dielektrischen Verhaltens von hexagonalem Selen be- 
weist jedoch ihren methodischen und heuristischen Wert, wenn sie neben 
einer adaquaten Beschreibung der MeBergebnisse auch eine Extrapola- 
tion nach anderen einer Messung bisher unzugadnglichen Frequenz- 
bereichen erlaubt. Wegen des formalen Charakters der dabei zur 


* Weiterhin spez. Leitfahigkeit o=e’’w, der Reziprokwert spez. Widerstand 
genannt. 
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Anwendung gelangenden Mittel sind neue Einsichten in die Halbleiter-- 
eigenschaften (spezicll als Funktion von Tragerdichte und Beweglich-- 
keit) ohne weiteres nicht zu erwarten. Andererseits bedeutet es jedoch 
einen gewissen Fortschritt, wenn es gelingt, das komplizierte Temperatur- 
verhalten der spez. Leitfahigkeit und der DK auf einfachere Tempe- 
raturabhangigkeiten anderer variabler GréBen (Relaxationszeiten, Ver- 
teilungsparameter) zurtickzufiihren, von welchen die erstgenannten 
formal-empirisch abhangen. 


§ 2. MeBtechnik 
a) Experimentelle Einzelheiten 

Die Impedanzmessungen im Bereich 4300 bis 312 MHz wurden nach 
dem MeBleitungsverfahren durchgefiihrt. Verwendung fand eine lineare, 
geschlitzte konzentrische MeBleitung der Funkstrahl-GmbH mit einem 
Wellenwiderstand von 7022. An Stelle eines urspriinglich vorgesehenen 
Abtasters mit Resonanzkreis und Detektoranzeige trat eine aperiodische 
Sonde, iiber welche die hochfrequente Stehwellen-Amplitude auf einen 
kommerziellen, hochempfindlichen Uberlagerungsempfanger (Typ USVD 
der Firma Rohde & Schwarz) gekoppelt wurde. Dessen ZF-Teil besitzt 
ein in Stufen von 0,1 db regelbares geeichtes Dampfungsglied, welches 
durch Riickregelung auf gleiche Ausgangsanzeige Amplitudenverhaltnisse 
bis 1:1000 zu messen gestattet. Infolge der hohen Spannungsempfind- 
lichkeit dieses Anzeigegerates konnte die Abtastsonde so bemessen 
werden, dai eine Riickwirkung derselben auf den Spannungsverlauf aus- 
zuschlieBen war. Als MeBgenerator fiir den Bereich 4300 bis 833 MHz 
diente ein selbstentwickelter Scheibentrioden-Oszillator (EC 55) mit 
stabilisiertem Netz, der in diesem Frequenzbereich liickenlos mit ge- 
ntigender Schwingleistung arbeitete. Nach einer Einlaufzeit von 4 bis 
5 Std besa er eine auch fiir langere MeBreihen ausreichende Frequenz- 
konstanz, welche an der Anzeige eines abstimmbaren Absorptions- 
frequenzindikators kontrolliert werden konnte. Die Kopplung des 
Oszillators an die MeBleitung erfolgte tiber ein angepaBtes Dampfungs- 
glied (~10db), um Ritckwirkungen der McBlast auf den Sender zu 
vermeiden. 

Besondere Sorgfalt erfuhren Fassung und Kontaktierung der Proben. 
Diese bildeten den AbschluB der MeBleitung und hatten demgemaB die 
Gestalt eines Hohlzylinders (5/16) von 3 bis 8mm Linge. Jede einzelne 
wurde fugenlos in eine rhodinierte Messingfassung gekittet (Fig. 1). 
Verwendung fand dabei ein handelsiiblicher Silber-Leitkitt (,,Auro- 
mal 35‘ der Firma Diirrwachter), welcher im Bereich —183 bis 140°C 
gute elektrische Leitfahigkeit mit ausreichender Temperaturbestandig- 
keit der Haftfestigkeit vereinte. Die so eingefaBten Proben lieBen sich 
bequem und elektrisch definiert in den konzentrischen Leitungszug ein- 
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fiigen, wobei der nétige Kontaktdruck der Metallteile durch Gewinde 
erzeugt wurde. Die Anpassungsverhiltnisse gaben jeweils den Aus- 
schlag, ob eine Leerlauf- oder eine KurzschluBmessung oder (zur Probe) 
beides angewandt wurde. 

Die Messung der Temperturabhangigkeit im Bereich —120 bis 
+140° C erfolgte mit Hilfe von Einstellbadern. Aut Badtemperatur 
vortemperierter, getrockneter Stickstoff umspiilte 
wahrend der Messung standig die Probe. Vor jeder 
Ablesung wurde der Ausgleich zwischen Badtem- 
peratur (Thermometer) und Probe (Thermoelement) 
abgewartet. 

Die Leerverluste zwischen Probe und Ab- 
taster wurden fiir jede Betriebsfrequenz ermittelt 
und bei der Auswertung [7] beriicksichtigt. Der 
Knotenabbildungsfehler konnte durchweg kleiner 
als 0,2mm gehalten werden, und zwar mittels 
einer frequenzabhangigen Kompensationseinrich- 
tung, welche die elektrischen StoBstellen zwischen 
Probe und Abtaster summarisch zu kompensieren 
erlaubte. Die so erzielte Reflexionsfreiheit wurde 
vor und nach jeder MeBreihe nach der Knotenver- 
schiebungsmethode [8] iiberpriift. Die Welligkeit 
der Knotenverschiebungskurve und damit der 
Transformationsfehler zeigten zwischen —183 und 
+ 180° C keine meBbare Veranderung. Wohl ergab 
sich eine linear mit der Temperatur gehende Ver- 
schiebung der mittleren Knotenlage (0,05 mm je 
20° C) infolge thermischer Ausdehnung bzw. Kon- 
traktion von Leiterteilen zwischen Probe und Meb- 
leitung, die der Badtemperatur ausgesetzt waren. 
Entsprechende, geringfiigige Langenanderungen ee ee 
der AbschluBleitung (Leerlaufmessung) hinter der  jnittels Leitkitt gehaltert: 
Probe hatten bei der relativ guten Leitfahigkeit ied ae dlae Meaieh 
der Selen-PreBlinge keinen meBbaren EinfluB auf — (¢) kapazitive Auftrennung 
den Probeneingangswiderstand. Das lieB sich durch = sehen Stecker_ und 
Nachbildung der Langenanderung (mit einer Mikro- 
meterschraube in der AbschluBleitung) bei Zimmertemperatur nach- 
priifen. Ein EinfluB des Silber-Leitkitts auf die elektrischen Eigen- 
schaften des Selens konnte beim oder nach dem Erhitzen nicht festge- 
stellt werden. Nachweis: zwei Selen-Proben mit gleicher Vorbehand- 
lung und gleichen elektrischen Ausgangswerten, von denen die eine mit 
Silber-Leitkitt, die andere mit einer Graphit-Suspension (Hydrokollag) 
kontaktiert war, zeigten bei mehrfachem Hin- und Riicklauf zwischen 
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20 und 140°C fast identische Temperaturginge der DK und des spez. 
Widerstandes. 

Zur Kontrolle der MeBgenauigkeit wurde eine einkristalline Rein- | 
germanium-Probe zunachst bei 20° C frequenzabhangig gemessen. Spez. 
Widerstand und DK dieser Probe zeigten dabei einen konstanten Wert 
von 60-+1,5 Qcm bzw. 16,3-+0,2. Das bedeutet unter anderem in 
diesem Bereich die praktische Uberbriickung der a4uBeren Sperrschich- 
ten, welche sowohl bei den Germanium- als auch bei den Selen-Proben 
nachweislich existierten. Allgemein kénnen derartige spannungsabhan- 
gige Randschichten beim Selen bereits ab etwa 1 MHz als tiberbriickt 
gelten [5]. Die Konstruktion unserer MeBleitung erlaubte zudem bei 
Leerlaufmessungen eine gleichzeitige Kontrolle der linearen und nicht- 
linearen Kontaktwiderstande mit Gleichspannung. Bei kurzen Gleich- 
spannungsstéBen bis zu 10 V, die Warmeeffekte ausschlossen, konnte 
eine Reaktion der HF-Anzeige bei keiner der benutzten Frequenzen 
nachgewiesen werden. Das mag als ein weiterer Beweis fiir die Uber- 
briickung sowohl auBerer als auch hypothetischer innerer Sperrschichten 
gelten. Die Feldstarke im Probeninneren betrug bei unseren Gleich- 
strommessungen etwa 1 V/cm; bei den HF-Messungen darf man bei 
nicht allzu groBen Fehlanpassungen etwa mit der gleichen GréBen- 
ordnung rechnen. Feldstarkeabhangigkeiten der so ermittelten Leit- 
fahigkeiten haben wir trotz haufiger Variation der Driftspannung resp. 
des Sender-Ausgangspegels im Rahmen der MeBgenauigkeit nicht fest- 
stellen kénnen. 

Als mégliche Fehlerquelle mute ferner ab etwa 3000 MHz die An- 
regung von Hohlrohrwellen (H,,-Typ) innerhalb der Probe ins Auge ge- 
faBt werden. Die Frequenzunabhangigkeit der Germanium-Ergebnisse 
in dem in dieser Hinsicht kritischen Bereich, sowie die Unabhangigkeit 
der beim Germanium und Selen erzielten Resultate von der Art des 
Probenabschlusses (Leerlauf oder Kurzschlu8) und der Lange der Proben, 
lassen auf die Nicht-Existenz bzw. praktische Unschadlichkeit dieser 
theoretisch méglichen parasitaren Schwingungen schlieBen. Das wird 
verstandlich durch den hohen Verlustfaktor (tg 6~1). 

Die gemessenen Amplitudenverhaltnisse der Stehwelle bewegten sich 
bei den Selen-Proben vorwiegend zwischen 0,2 und 0,5; nur in wenigen 
Fallen, die fast ausschlieBlich bei den MeBfrequenzen 1360 und 2500 MHz 
auftraten, lagen sie darunter. Unter vergleichsweiser Beriicksichtigung 
von eingehenden Untersuchungen, welche wir an Hand der Germanium- 
Ergebnisse itber den Zusammenhang zwischen Anpassung und Fehler- 
grenzen anstellten, schatzten wir den MeBfehler des Resultats auf etwa 
2 bis 3%, mit Ausnahme der erwahnten Faille, bei denen mit 5 bis 6% 
gerechnet werden muB. Diese Fehlergrenzen sind sowohl fiir den Spez. 
Widerstand als auch fiir die DK der Selen-Proben verbindlich. 
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Weitere Messungen bei 100 und 30 MHz wurden mittels eines direkt- 
zeigenden Impedanz-MeBgerates (Zg-Diagraph der Firma Rohde & 
Schwarz) durchgefiihrt. Die hierbei erzielte MeBgenauigkeit hangt eben- 
falls von der Anpassung der Objektimpedanz an den Wellenwiderstand 
des MeBkoaxials ab. Sie bewegt sich bei den Selen-Proben zwischen 
10 und 20%. Die Bestimmung des Gleichstrom-Widerstandes erfolgte 
mittels Potentialelektroden im stromlosen Kompensationsverfahren. 
Das Resultat wurde in jedem Falle aus einer Reihe von Einzelmessungen 
gemittelt, wobei diese eine Fehlerstreuung bis zu 20% aufwiesen. Jede 
Probe verblieb fiir alle Messungen in dasselbe konzentrische Leitungs- 
stiick eingekittet. Lichteinwirkung blieb stets ausgeschlossen. 


b) Herstellung und Reinheitsgrad der Proben 

Das hexagonale Selen wurde durch thermische Umwandlung aus 
amorphem Selen hergestellt. Der Reinheitsgrad des Ausgangsmaterials 
entspricht dem des bei der Gleichrichterherstellung verwandten Selens. 
Dieses enthalt spektroskopisch weniger als 10° Teile Verunreinigungen, 
vor allem Cu, Fe, Pb und Te. Das Selen wurde bei 350° C geschmolzen 
und auf eine Marmorplatte ausgegossen. Davon wurde ein zusammen- 
hangendes Stiick in einer formgebenden Warmpresse bei 130° C — der 
optimalen Temperatur fiir die Keimbildung — unter einem Druck von 
250 bis 300 kg/cm? 5 min lang auf eine Dicke 


von etwa 7 bis 8mm gepreBt. Hierbei wan- Labelle 1. Probenverzeichnis 


delt sich bereits ein Teil in die hexagonale = Temperzeit | — Bezeichnung 
ee A = ; bei 217°C der Proben 

Modifikation um. Der Druck ist erforderlich, | 

um eventuelle Lufteinschliisse klein zu halten. Sain cs 

AuBerdem foérdert er die Kristallisation. Eine 40 min 4a; 4g; 4h; 

gewisse Porositat der Proben konnte jedoch Ne ee 4 a 5b; 

nicht vermieden werden. Die PreBlinge hatten —.g4 min 8b 


nach der geschilderten Prozedur die fiir den 
Einbau in die MeBleitung erforderliche Form eines Hohlzylinders mit 
5 mm lichter Weite und 16mm AuBendurchmesser bei einer Héhe von 
7 bis 8mm. Die restliche Umwandlung wurde durch eine Temperung 
an Luft bei 217°C durchgefiihrt. Die Temperzeiten variierten dabei 
zwischen 5 und 840 min. Fiir jede Temperzeit wurden 2 bis 3 Proben 
hergestellt und bei Zimmertemperatur durchgemessen. 

Tabelle 1 bringt eine Aufschliisselung der in den graphischen Dar- 
stellungen benutzten Probenbezeichnungen. 


§ 3. MeBergebnisse 
Fig. 2a, b zeigt die DK und den spez. Widerstand als Funktionen der 
Frequenz. Den einzelnen Kurven entsprechen unterschiedliche Temper- 
zeiten bei 217° C, welche aus Tabelle 1 ersichtlich sind. Die strichlierten 
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Kurvenbereiche wurden mittels des Zg-Diagraphen der Firma Rohde & 
Schwarz aufgenommen. Sie weisen eine geringere Genauigkeit auf als 
die zwischen 300 und 4300 MHz nach dem MeBleitungsverfahren er- 
faBten Bereiche. Ferner sind noch die Werte der zugehérigen spez. 
Gleichstromwiderstinde angedeutet. Bemerkenswert erscheint der in 
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der doppellogarithmischen Darstellung ab etwa 300 MHz verzeichnete 
lineare Abfall des spez. Widerstandes, der auch bis 4300 MHz nicht die 
geringste Tendenz des Einmiindens in einen frequenzunabhangigen 
Grenzwert erkennen laBt. Demgegeniiber scheinen die DK-Werte bei 
etwa 5000 MHz einem von der Frequenz unabhangigen Wert von rund 
8,0 zuzustreben. Eine endgiiltige Aussage tiber die mégliche Existenz 
oder Nichtexistenz eines frequenzunabhangigen Grenzwertes erlauben 
diese Darstellungen jedoch nicht. 


Verhalten von hexagonalem Selen im Dezimeterwellenbereich 79 


Eine andere Art der Wiedergabe unserer MeBwerte bringt Fig. 3. 
Es sind dort der spez. Widerstand, die DK und der elektrische Verlust- 
faktor gegen die Temperzeit bei 217° C aufgetragen. Die dort gezeigten 
Kurven stellen Mittelwerte von Ergebnissen dar, welche aus Messungen 
von je 2 bis 3 Proben gleicher Temperzeit gewonnen wurden. Es wurden 
Proben mit insgesamt acht 
verschiedenen Temperzeiten 
im Bereich 5 bis 840 min bei 
verschiedenen Wellenlangen 
(Parameter) durchgemessen. 
Die Streuung unter Proben 
gleicher Temperzeit betragt 
ziemlich unabhangig von der = i La a ae 
MeBfrequenz bis zu 20%. Auch 
hier besteht offensichtlich eine 


S 
Ss 


Spez. Widerstand (0hm-cm] 
% 
SN 
Ss 


Korrelation zwischen den Ein- 16 
fliissen der Temperzeit auf DK 
und Leitfahigkeit. Messungen, s o 
welche von REBSTOCK und SEI- 12 96 
LER [9] bei 730 MHz an gleich- ee 
artigen Proben nach der glei- 7 | a. B 
chen Methode durchgefiihrt 5 0 20 WO 80 160 320 b¥0min 
wurden, ergaben die in Fig.3 gg 
strichhert eingezeichnete Um- x 
wandlungskurve. S 4,8 

Bei allmahlicher Erwar- § a 
mung einer 40min lang bei S$ | 36 
217° C vorgetemperten Selen- 02 2 
probe (4g) auf zunachst 140°C 7 ae ae 
stieg der spez. Widerstand bei Temperze/t 


4300 MHz langs eines nicht- Fig. 3. Spez. Widerstand, Diclelbrizitatslhonstanys nae 
‘ el. Verlustfaktor als Funktionen der Temperzeit bei 217° C. 
reproduzierbaren Astes Ab, (Wellenlinge als Parameter) 
(Fig. 4b). Nach langsamem 
Abkiihlen (etwa 15 bis 20 min je 20° C) wurde zunachst bei Zimmertem- 
peratur der Widerstandswert B, erreicht. Im Verlauf einiger Stunden 
stellte sich dann ein stabiler Wert B, cin. Dieser Widerstandswert ist 
eréBer als der Ausgangswert A. Der Umlauf 5,6, B,B, konnte dann 
mehrmals reproduziert werden, sofern man die dabei auftretende héchste 
Temperatur 140°C nicht iiberschritt. In einem solchen Falle stieg 
der spez. Widerstand weiter, um bei Abkiihlung auf einem anderen 
Wege den Ausgangswert B, wieder zu erreichen. Fig. 4a zeigte den 
korrespondierenden Verlauf der DK. Bemerkenswert erscheint wieder 


der Zusammenhang zwischen den beiden elektrischen Konstanten. 


Wellenlange [cm] 
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Es sei an dieser Stelle auf eine Arbeit von Kozyrew [1] eingegangen, 
welche ein kiinstliches Alterungsverfahren fiir hexagonale Selenproben 
empfiehlt, um mégliche, nach Temperungen (iiber 200°C) durch zu 
schnelles Abkiihlen entstandene labile (strukturelle) Zustande mit groBer 
Zeitkonstante zu beseitigen. Im Verlauf dieses Alterungsverfahrens 
steigt der Gleichstromwiderstand der Probe stetig an, um im stabilen 
Zustand seinen héchsten Wert zu erreichen. Das labile Widerstandsver- 
halten soll nach den Ausfiithrungen des Autors weitgehend fiir die kom- 
plizierten Temperaturgdnge und die Verschiedenheit der in der Literatur 
verzeichneten Temperaturkoeffizienten des hexagonalen Selens verant- 
wortlich gemacht werden. Wir haben einige bei 217°C gleich lange 
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getemperte Proben mit etwa gleichem elektrischem Ausgangswert nach 
dem zitierten Alterungsverfahren behandelt (5 Tage bei 110°C, 7 Tage 
bei 70°C, 10 Tage bei 40°C). Wahrend nach dem darauffolgenden 
ersten Erhitzen auf + 140° C die nichtgealterten Proben stets eine irre- 
versible HF-Widerstandserhéhung (AB,) aufwiesen, war dies bei den 
gealterten Proben nicht der Fall. Diese durchliefen vielmehr sogleich 
eine reproduzierbare Schleife B,B,B,B, wie Fig. 4a, b, wobei Wider- 
standswert B, etwa von gleicher Gré8e wie bei den nichtgealterten 
Proben war. Demnach stellt die irreversible Widerstandserhéhung 
AB, den AusfluB eines Alterungsvorganges dar, dessen Wirkung 
auf die gemessenen HF-Gré8en nach Ablauf von 1 bis 2 Std als voll- 
zogen angesehen werden kann. 

Bei langsamer Abkithlung der Probe 5a zundchst bis —60°C 
stieg deren spez. Widerstand (gemessen bei 833 MHz) langs eines 
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spdter nicht mehr reproduzierbaren Astes a bis auf den Wert B’ 
(Fig. 5b), um nach langsamem Wiedererwarmen iiber den ebenfalls nicht 
mehr reproduzierbaren Ast 0 bei Zimmertemperatur einen stabilen End- 
wert B, zu erreichen, der gréBer ist als der Ausgangswert A. Bei 6fterer 
Wiederholung dieses Temperaturganges wurde stets die reproduzierbare 
Schleife B, B, B,B, durchlaufen, sofern man die hier tiefste Temperatur 
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Fig. 5au. b. a Dielektrizitatskonstante als Funktion der Temperatur (Bereich tiefer Temperaturen), 
b Spez. Widerstand als Funktion der Temperatur (Bereich tiefer Temperaturen) 


von — 60°C nicht unterschritt. Bei Unterschreiten dieser Temperatur 
stieg der spez. Widerstand weiter langs des nicht-reproduzierbaren 
Astes c bis zum Wert C, bei —120°C. Durchlief man die Temperatur- 
skala nunmehr mehrmals zwischen + 20 und —120° C, so ergab sich in 
jedem Falle die Schleife C,C,C3C,, wobei bei Zimmertemperatur zunachst 
der Wert C, erreicht wurde und der Ausgangswert C, sich erst nach 
einigen Stunden wieder einstellte. Nach Abkiihlen auf —183° C erhielt 
man in ganz analoger Weise eine reproduzierbare Schleife D,D,D3D,. 
Den korrespondierenden Temperaturverlauf der DK zeigt Fig. 5a. Auf- 
fallend ist wieder die genaue Korrelation zwischen den einzelnen Asten 
und Schleifen beider Darstellungen, wobei die DK bis in alle Einzelheiten 
dem Verlauf der spez. Leitfahigkeit entspricht. Liegt der gesamte 
Variationsbereich des bei 833 MHz gemessenen spez. Widerstandes 
wahrend des geschilderten Abkiihlungsprozesses zwischen etwa 250 und 
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14 und 11, so ergab eine Wiederholung | 
an Hand einer Schwesterprobe (5b) ein: 


nahezu maBstabsgerecht verkleinertes MeBbild der ersten Temperatur- 
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Fig. 7b. Wie Fig. 6b (nach Abkiihlung auf —100° C) 


gange, wobei der Variationsbereich des spez. Widerstandes auf den 
Bereich zwischen 100 und 250 Qcm, der der DK auf den Bereich zwischen 
10 und 11 zusammenschrumpfte. 

Zum Studium der Frequenzabhangigkeit solcher Temperaturgange 
wurde ein reproduzierbarer Temperaturumlauf zwischen 20 und 140°C 
erst bei 4300 MHz, anschlieBend bei 833 und 430 MHz, und zur Kon- 
trolle noch einmal bei der ersten MeBfrequenz aufgenommen (Probe 4g). 
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Das Ergebnis zeigt Fig. 6a in der bei Halbleitern iiblichen Auftragung 
des Logarithmus des spez. Widerstandes o gegen die reziproke absolute 
Temperatur. Nach langsamem Abkiihlen derselben Probe auf —100° C 
— Verweilzeit dort etwa 15 min — und Wiedererwarmung auf Zimmer- 
temperatur wurde die Frequenzabhiangigkeit der Temperaturgange 
zwischen 20 und 140° C erneut untersucht. Das Ergebnis ist in Fig. 7a 
wiedergegeben. Sie erweisen sich sowohl hinsichtlich ihrer GréBe als auch 
hinsichtlich ihres Vorzeichens als frequenzabhangig. Es ist eine stetige Ab- 
nahme des bei 430 MHz noch positiven, bei 4300 MHz bereits negativen 
Temperaturkoeffizienten erkennbar, wobei dieser bei etwa 833 MHz seinen 
Null-Wert durchschreitet. Nach dem KaltestoB findet sich in Fig. 7a 
eine ahnliche Frequenzabhangigkeit des mittleren Temperaturganges 
wieder, wobei dieser laut Aussage der drei MeBkurven um einen 
positiven Betrag vergréBert erscheint, so daB er nunmehr bei etwa 
4300 MHz den mittleren Wert Null durchschreitet. Versucht man aus 
dieser Darstellung eine Aktivierungsenergie abzuleiten, so erhalt man 
Werte zwischen + 0,025 eV. 

Die diesen Messungen korrespondierenden DK-Werte ergeben hin- 
gegen ein weit einheitlicheres Bild (Fig.6b und 7b): Schleifen, deren 
Gr6éBe mit wachsender Frequenz abnimmt, und die im Mittel mit stei- 
gender Temperatur stets fallende DK-Werte beschreiben, in der Weise, 
daB diese beim Erwarmen gréBer ausfallen als beim Abkiihlen. 


§ 4. Diskussion 


Der in unseren Me8ergebnissen zum Ausdruck kommende innige 
Zusammenhang von DK und spez. Leitfahigkeit erscheint beinahe ein- 
deutig monoton. Er zeigt sich sowohl im Frequenzgang, als auch bei 
variabler Temperzeit, als auch im Temperaturgang. Daraus darf man 
wohl mit einiger Sicherheit schlieBen, daB die gemessenen GréBen é’ 
und o nicht die physikalische Bedeutung im Sinne der Halbleitertheorie 
haben. Denn dort erscheinen sie als wesentlich voneinander wnabhdngige 
GréBen, die héchstens ganz lose korrelieren, etwa iiber die Tragheit der 
Ladungstrager oder iiber die nur wenig variablen Gitterparameter, 
welche einerseits die Polarisierbarkeit, andererseits den Bandabstand 
mitbestimmen. 

Die beim Selen gemessenen Werte ¢’ und o kénnen z.B. durch einen 
strukturbedingten Relaxationsmechanismus aus den wahren elektrischen 
Materialkonstanten der Strukturelemente (Kristallite, Sperrschichten, 
amorphe Fiillmasse) etwa im Maxwell-Wagnerschen Sinn hervorgehen 
oder durch relaxierende Elektronentibergange zwischen Atomketten (wie 
bei Hochpolymeren) oder in Stérzentren (wie bei Phosphoren) entstehen. 
Der Frequenzgang zwingt zur Annahme eines Relaxationsmechanismus 
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oder eines Spektrums von solchen. Der primitivste Relaxationsmecha- 
nismus wire das ,,Uberbriicken‘‘ der Sperrschichten oder , amorphen"™ 
Schichten. Eine solche Annahme bewahrt sich aber nicht. Die folgende 
formale Analyse des Relaxationsverhaltens scheint der einzige Weg, um 
moglicherweise die ,, wahren‘‘ unabhangigen Variablen zu entdecken. Als 
Programm empfiehlt sich, das System der gemessenen Gr6Ben nun so 
lange in neue Variablenpaare (eventuell weitere Parameter) zu transfor- 
mieren, bis diese bei Variation von Frequenz, Temperung und Tempe- 
ratur voneinander unabhangig 
erscheinen. Da ein freies Er- 
raten dabei kaum méglich ist, 
mu8 man sich zundachst an 
bekannte Schemen halten. Der 
Frequenzgang kann auf jeden 
Fall durch eine Summe von 
Relaxationsvorgangen oder ein 
kontinuierliches Relaxations- 
spektrum wiedergegeben werden. Ergibt sich letzteres nicht allzu 
kompliziert, so diirften den gefundenen Relaxationszeiten einfache und 
daher ,,wirkliche“ physikalische Vorgange entsprechen. 

Ein sehr leistungsfahiges Schema fiir das Dispersionsverhalten vieler 
Dielektrika ist der sog. Cole-Kreis, ein Kreisbogen in der komplexen 
Ebene, mit einem Mittelpunkt unterhalb der reellen Achse (Fig. 8). 
Diese von CoLE und Cote [10] empirisch gefundene Ortskurve laBt sich 
darstellen durch die Beziehung 


Fig. 8. Cole-Kreis 


E(w) = &' (w) —te"(w) = ea + ie : (1) 
é. und ¢, sind die Schnittpunkte des Kreises mit der reellen Achse und 
stellen die DK bei héchsten und niederen Frequenzen dar (,,optisch“ 
und ,,statisch"’). FaBt man den Vorgang als ein Kontinuum von Rela- 
xationsprozessen auf, dann ist t) eine mittlere Relaxationszeit und « 
der Verteilungsparameter des Relaxationsspektrums mit der Vertei- 
lungsfunktion 


F(s) = — saan O<a<1 


22 cosh (1 —a)s—cosan (2) 
s=In—. 
T> 

Der Verteilungsparameter laBt sich gemaB Fig. 8 aus dem Winkel « m/2 

zwischen Radius und reeller Achse bestimmen. 
Fir den Fall, daB die untersuchten Dielektrika eine Gleichstromleit- 
fahigkeit o) besitzen, sei hier vorausgesetzt, daB sich diese der HF-Leit- 
fahigkeit e'’@ linear tiberlagert. Bei den von Corr und COoLE [10| 
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zitierten Materialien ist die Gleichstromleitfahigkeit durchweg im ge- 
samten Dispersionsbereich zu vernachlassigen. Beim Selen hingegen 
muB sie in der angegebenen Weise beriicksichtigt werden. 


Die in diesem Sinn durch den additiven Gleichstromterm —1i- 2° 
erganzte Cole-Formel (1) geht fiir «0 in die Gestalt is 
= Sty. 8s = Bon » 59 

EN) SS = —_—— — - 
Nes fae 8 es 3) 


tiber. Diese Ortskurve beschreibt das Frequenzverhalten eines Zwei- 
schichten-Kondensators [11], der elektrisch durch eine einzige Relaxa- 
tionszeit t charakterisiert ist. Es wurde in der Literatur des 6fteren ver- 
sucht, das Frequenzverhalten des hexagonalen Selens modellmaBig auf 
das eines Zweischichten-Kondensators zuriickzufiihren, was jedoch nie 
iiberzeugend gelungen ist [6], [12], [13]. Tragt man etwa die MeBwerte der 
Probe 4a nach Abzug der Gleichstromleitfahigkeit auf, so lassen sich diese 
durch einen Kreisbogen mit dem Mittelpunkt unterhalb der reellen Achse 
optimal anpassen (Fig.9a). Die Unsicherheit wachst dabei, wie angedeu- 
tet, erheblich mit der Wellenlange, und zwar wesentlich bedingt durch die 
Fehlergrenzen der gemessenen Gleichstromleitfahigkeit o). In Fig.9b—d 
sind die komplexen Darstellungen im Bereich 4300 bis 100 MHz aufgetra- 
gen, wobei auf eine vollstandige Darstellung der Ortskurven wegen der 
geringen Genauigkeit im niederfrequenten Bereich verzichtet wurde. Zu- 
nachst lassen diese Darstellungen samtlich eine Anfangstangente etwa 
um 50° erkennen. Daraus ergibt sich, daB das Frequenzverhalten des 
hexagonalen Selens nicht durch das eines Zweischichten-Kondensators 
dargestellt werden kann. In diesem Falle miiBte die Anfangstangente 
namlich 90° betragen. Eine Charakterisierung des Frequenzverhaltens 
durch eine Relaxationszeit reicht also nicht aus, was eigentlich angesichts 
der komplizierten Strukturverhaltnisse auch zu erwarten ist. 

Nun besitzen aber weder die empirische Cole-Formel [GI. (1) | noch 
die dieser 4quivalente Verteilungsfunktion [Gl. (2)] bisher eine physi- 
kalische Interpretation. Es besteht lediglich die empirische Tatsache, 
daB der Cole-Kreis als Ortskurve zahlreicher Dielektrika gilt, welche teil- 
weise von sehr komplexer Struktur und unterschiedlicher Zusammen- 
setzung sind und gewiB auch nicht alle den gleichen Polarisationstyp 
darstellen [10]. Dieses Darstellungsmittel bewahrt sich auch hier und 
liefert einen analytischen Ausdruck fiir den eingangs festgestellten Zu- 
sammenhang zwischen den Frequenzgangen von DK und Leitfahigkeit 
(nach Abzug der Gleichstromleitfahigkeit) o — a, (s. Fig. 2a, |i 
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AuBerdem gestattet es eine Extrapolation nach den einer Messung un- 
zuganglichen Frequenzbereichen. 

Der linke Schnittpunkt der Ortskurve mit der reellen Achse ergibt 
den ,,optischen‘‘ Grenzwert der DK. Aus den Fig. 9a—d ermittelt, bewegt 
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Fig. 9a—d. Ortskurven der komplexen Dielektrizitatskonstante von Selen-Proben verschiedener Temperzeit 


er sich zwischen 7,8 und 8,4, wobei die gréBeren Werte bei langeren 
Temperzeiten auftreten. Messungen von Ecxart [14] bei 3,3 cm Wellen- 
lange ergaben einen DK-Wert e’=8,5-+0,1 unabhangig vom Brom- 
gehalt und unbeeinfluBt durch langeres Tempern unterhalb des Schmelz- 
punktes. Das amerikanische ,,Laboratory for Insulation Research‘‘ 
stellte nach v. HippeL [15] ftir das hexagonale Selen eine DK-Wert 
é’=7,5 sicher, gemessen bei 1,24cm Wellenlange. Es fehlt jedoch in 
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diesem Falle jede weitere Angabe iiber die thermische Vorbehandlung 
der Probe. Den nach CaLrpwett [16] an Selen-Einkristallen optisch 
bestimmten Werten des Brechungsindex entsprechen nach der Maxwell- 
schen Relation die DK-Werte 7,72 und 12,8 senkrecht resp. parallel zur 
c-Achse. Einen graphischen Uberblick iiber die gesamten einschlagigen 
Ergebnisse der Literatur vermittelt Fig. 10a. 

Betrachtet man den Cole-Kreis als adaquate Parameterdarstellung 
fiir die komplexe DK unserer Proben, so liefert die Komponenten- 
darstellung der Gl. (1) das zu erwartende Verhalten fiir die noch unge- 
klarte spez. Leitfahigkeit des hexagonalen Selens bei sehr hohen Fre- 
quenzen. Die Hochfrequenzleitfahigkeit ist hiernach (fiir wt) >>1) 


)-(@%)* O<a<1. (5) 
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Im Giiltigkeitsbereich des Cole-Kreises existiert demnach kein endlicher 
Grenzwert der spez. Leitfahigkeit, sofern « >0%*. Hingegen wiirde fiir 


7 - P nn : E58 : 
«=O ein endlicher ,,optischer“ Grenzwert, namlich o,, = —“_@,, wie 
c. 


beim Zweischichten-Kondensator folgen. 

Die spezifische Leitfahigkeit steigt gemaB Gl. (5) bei sehr hohen Frequenzen 
nach einem Potenzgesetz an, dessen Exponent durch den Verteilungsparameter « 
gegeben ist. Tragt man den Logarithmus der spez. Leitfahigkeit (oder den des 
spez. Widerstandes) gegen den Logarithmus der Frequenz auf, so miissen sich bei 
hinreichend hohen Frequenzen Geraden ergeben, namlich dann, wenn die reine 
HF-Komponente sehr groB gegen den Gleichstromanteil geworden ist und auBer- 
dem mt, >1 gilt. Der Anstieg dieser Geraden ist dann gegeben durch den Ver- 
teilungsparameter «. Damit findet der monotone, in der doppellogarithmischen 
Darstellung der Fig. 2b sich mit wachsender Frequenz linearisierende Abfall des 
spez. Widerstandes von hexagonalem Selen seine formale Erklarung. 

Fig. 10b. bringt zum Vergleich mit unseren Ergebnissen einschlagige 
Resultate anderer Autoren. Die Kurven (1a—c) und der MeBpunkt (4 d) 
sind der Arbeit von NIJLAND [6] entnommen. (1a) ist eine Reinselen- 
probe, die bei 10!° Hz einen Widerstandswert von 100 Qcm_besitzt 
(MeBpunkt 1d). NijLaAnpD benutzte mehrfach destilliertes Reinselen, 
daher der hohe Gleichstromwert. (1b) und (1c) sind Thallium-dotierte 
Proben. Sie zeigen bei 101° Hz ebenfalls einen spez. Widerstand von etwa 
100 2cm. Die Kurven (2a—d) entstammen einer Ver6ffentlichung von 
HENKELS [5]. Die zugehérigen Proben wurden bei 210° C verschieden 
lange getempert. (2d) entspricht der kiirzesten, (2a) der langsten Tem- 
perzeit, wobei jedoch niemals linger als bis zam Minimum der Um- 
wandlungskurve getempert wurde. Mit (3) sind unsere MeBergebnisse 


* Bei Extrapolation bis ins ultrarote Spektrum nahe der Bandkante (0,7 u) 
erhalt man nach der Maxwellschen Theorie (unter Vernachlassigung der Lécher- 
Tragheit) einen optischen Absorptionskoeffizienten von 375 cm™, wahrend 
Dowp [17] dort den Wert 600 cm™ gefunden hat. Bei anderen Halbleitern tiber- 
steigen die optischen Werte die elektrischen bei weitem mehr. 
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indiziert. Die von v. Hiprer [15] angegebenen drei MeBpunkte ent- 
stammen den ,,Tables of Dielectric Materials‘ des ,, Laboratory for In- 
sulation Research’ (USA). Es fehlt dort allerdings jede weitere Angabe 
iiber Versuchs- und Herstellungsbedingungen. Ein frequenzunabhangiger 
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he Literaturtibersicht. a Dielektrizitatskonstante als Funktion der Frequenz; b Spez. 
Widerstand als Funktion der Frequenz 


Grenzwert des spez. Widerstandes ist bei keiner dieser MeBkurven nach- 


zaweisen. 


Es verbleibt noch zu zeigen, daB die Frequenzabhangigkeit der kom- 
plexen DK, d.h. der Frequenzparameter auf dem Kreis, durch die Gl. (1) 
beschrieben wird. Schreibt man Gl. (1) in der Gestalt 
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so muB eine logarithmische Auftragung der linken Seite gegen den 
Logarithmus der Frequenz Geraden lefern, deren Anstieg ein MaB fiir 
die Verteilungsbreite ist und deren Ordinatenabschnitt die mittlere 
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Fig. 11. Frequenzparameter der Ortskurven 
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Fig. 12. Irreversible Veranderung der komplexen Dielektrizitatskonstante nach dem ersten Erhitzen auf 
a + 140° C (Parameter, Wellenlange in cm) 


Relaxationszeit t) zu berechnen gestattet, wenn ¢,, und ¢& entweder 
bekannt oder, wie hier, aus dem Verlauf des Cole-Kreises ermittelt sind. 
Fig. 11 zeigt eine derartige Darstellung fiir die betrachteten Proben. Sie 
liefert die erwartete lineare Abhangigkeit im Bereich 100 bis 4300 MHz. 
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Tabelle 2 gibt die bei den Darstellungen der Fig. 9a—d und 11 an- 
fallenden Parameterwerte in Abhangigkeit von der Temperzeit wieder. 
Im Mittel ist der Verteilungsparameter «= 0,45 +10%, d.h. die Halb- 
wertsbreite der Relaxationen umfaBt das Frequenzverhiltnis 1:200. Die 
mittlere Relaxationszeit t) wachst nach einem Minimum stark mit der 
Temperzeit, auch die ,,statische DK e., der rechte Schnittpunkt des 
Kreises mit der Abszisse, wachst. Beide GréBen werden hauptsachlich 
durch den niederfrequenten Teil bestimmt, und sind deshalb durch die 
Unsicherheit des Gleichstromwertes stark beeintrachtigt. 


Nach erstmaliger Erhitzung getemperter Proben auf eine Temperatur 
unterhalb 200° C ergaben sich irreversible Widerstandserhéhungen bzw. 


Tabelle 2 

Probe Temperzeit ey | - | T° 10° | a 

Nr. min | | sec | 
| | Gp he ma 
eee 5 799 | MaOsSe 25) > lees! 
4a 40 7,8 0,48 1,0 | 42 
6a | 180 8,1 0,48 3,5 49 
8b 840 8,4 0,46 19 | 62 


DK-Verminderungen (AB, in Fig. 4a, b). Eine Darstellung solcher irre- 
versiblen Veranderungen in der komplexen Ebene zeigt Fig. 12 fiir die 
Probe 4a. Die MeBpunkte nach dem ersten Erhitzen auf 140° C legen 
im Rahmen der MeBgenauigkeit wieder auf dem durch die Frequenz- 
abhangigkeit des Ausgangswertes gegebenen Cole-Kreis. Bei nochmali- 
gem Durchlaufen der Temperaturskala zwischen 20 und 140° C ergaben 
sich reproduzierbare Schleifen (B,B,B,B, in Fig. 4a,b). Eine Auf- 
tragung derselben in der komplexen Ebene findet sich in Fig. 13 fiir 
Probe 4a, gemessen bei 4300 MHz. Bei dieser Frequenz darf man fiir 
diese qualitative Erérterung bereits ohne groBen Fehler den Gleichstrom- 
leitwert vernachlassigen. Die Schleife schmiegt sich ebenfalls wieder dem 
durch die Frequenzabhangigkeit der Zimmertemperaturwerte gegebenen 
Cole-Kreis an. 


Die Abhangigkeit des spez. Widerstandes und der DK bei Temperatur- 
anderungen unterhalb 20° C ist in Fig. 5 wiedergegeben. Eine Darstel- 
lung ahnlicher Temperaturgange, gemessen an der Probe 5 b bei 4300 MHz, 
zeigt Fig. 14. Eingezeichnet sind die stabilen Endpunkte einer wieder- 
holt durchlaufenen Schleife zwischen den angegebenen Temperaturen. 
Bei Unterschreitung der tiefsten Temperatur des Zyklus ergab sich jedes- 
mal eine irreversible Anderung, an die sich wieder stabile Schleifen an- 
schlieBen. Mit wachsender Kiihlung schert die mittlere Richtung der 
Schleife immer mehr aus dem Cole-Kreis aus. Frequenzgange dieser 
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Zustande werden noch gemessen werden. Temperaturwechsel in diesem 
Bereich bedingt also eine Erhéhung der Relaxationsverteilung [Gl. (2)], 
wahrend er oberhalb Zimmertemperatur diese nicht, wohl aber die mittlere 
Relaxationszeit t) andert. Uber 20°C stellt der Cole-Kreis des Selens, 
dessen Lage dort temperaturunabhangig scheint, den frequenzabhangigen 
Temperaturkoeffizienten der Leitfahigkeit anschaulich dar. Bei hohen 
Frequenzen — links vom Scheitel des Kreises — ist er negativ, rechts, 
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Fig. 13. Reproduzierbarer Temperaturgang der Fig. 14. Temperaturgange der komplexen Di- 
komplexen Dielektrizitatskonstante zwischen 20 elektrizitatskonstante zwischen + 20 und — 183° C 
und 140°C 


auf dem abfallenden Teil des Kreises, ist er positiv. Jener der DK 
ist dagegen iiberall negativ. 


Kleine, aber mit der Zeit vergangliche Ausscherungen aus dem Cole- 
Kreis beobachtet man auch in diesem Temperaturbereich beim Wieder- 
abkiihlen auf Zimmertemperatur. 


Fiir die Herstellung der Proben danken wir der Siiddeutschen-Apparate- 
Fabrik, Niirnberg, und den Herren Dr. Kie1n und Dr. LAucKNER. Wir danken 
der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Uberlassung einer HF-MeBein- 
richtung und der Firma Felten & Guilleaume, K6éln-Miilheim, fiir die Gewahrung 


eines MeBplatzes am Zg-Diagraph. 
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Measurement of Degree of Polarization 
of Fluorescence of Pure Anthracene Crystalline Film 
By 
N. K. CHoupHURY 
With 4 Figures in the text 
(Eingegangen am 7. Oktober 1957) 
The polarization ratio (I,/I,) of fluorescence of a monocrystalline film of pure 
anthracene is measured correcting for all probable errors. Comparison with de- 
cay-time data brings out that deviation from the value obtained from absorption 
measurements is due to a loss of intensity in the a-polarized fluorescence as com- 
pared to what is expected from absorption data. This is interpreted as an evidence 
that anthracene crystal fluorescence is emitted from regions of local lattice imper- 


fections. It is confirmed that the first electronic transition takes place along the 
short axis of the anthracene molecule. 


I. Introduction 


Recent investigations into the polarization properties of crystal 
fluorescence of aromatic hydrocarbons have aroused great interest. 
Since the intensity is proportional to the oscillator strength of transition 
which is of fundamental importance these studies of polarization are 
very significant in many respects. Firstly, because the molecules of 
these substances are clamped in the crystals in known orientation, 
anisotropic behaviour of these crystals, regarding emission phenomena, 
would provide us with a clue to the molecular anisotropy and would be 
an important aid in the assignment of symmetry properties of the 
molecular states. Secondly, results of these investigations would throw 
much light on the nature of the solid state of these substances. Recently 
the electronic spectrum of anthracene crystal and its polarization 
properties have been investigated both experimentally and theoretically. 
The absorption spectrum of single crystals of anthracene under polarised 
light has been studied by Craic and Hopsins [/] who measured the 
polarization ratio* for the 38,00 system to be 1-8:1 (I,:J,). GANGULY, 
CHAUDHURI and MUKHERJEE [2] measured it to be 1-5:4 which agrees 
with the corresponding ratio obtained in photoconductive measurement 
by CARSWELL [3]. Using single crystals, OBREIMOW, PRIKHOTJKO and 
SHABALDAS [4], measured the degree of polarization of anthracene 
fluorescene in a direction perpendicular to the (001)-face of the 


* The polarization ratio g is connected with the degree of polarization p by 


e=(1—p)/(1 +P). 
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crystals. Their observation that the blue violet fluorescence of anthra- 
cene was seventy percent polarized in the direction of the } axis gives 
a polarization ratio (I,:7,) equal to 5-7:4., The polarization ratio 
measured by GANGULY and CHONDHURI [5] at room temperature with 
similar crystal orientation was 2:38:1. The value obtained by FERGU- 
son and SCHNEIDER [6] was 5:1. Assuming that as regards absorptive 
and radiative processes a molecule is a three-dimensional oscillator 
clamped in a crystal lattice and that there was no interaction between 
molecules in crystal i.e. the crystal was an oriented gas, GANGULY and 
CuHaupHUuRI [7] showed that in a monoclinic system the polarization 
ratio was given by the square of the cotangent of the angle which the 
molecular plane makes on the c-face with the } crystallographic axis. 
This is only when the plane of the molecule is perpendicular to the 
c-face. When the case is otherwise, the projection of the active axis on 
the c-face should be considered. Recently Craic and Hossins [8] 
carried out quantum mechanical calculations on the electronic states 
of an anthracene crystal and the polarization properties of electronic 
transitions on the assumption of DAvybov [9] that the excitation states 
in the crystal are exciton states. The first order perturbation theory 
applied to this crystal yields a polarization ratio not different from the 
oriented gas model value i.e. 7-8:1 which is reduced to 6-5:1 [10], [Z] 
when allowance is made for torsional oscillations and alignment error. 
The values of the polarization ratio in absorption and fluorescence 
reported by different workers lead one to conclude that the lowest 
transition is polarised along the short axis of the molecule which is in 
agreement with the theoretical predictious of PLatr, MorFrir and 
PARISER [/1]. This has been confirmed by the works of McCLurE [12], 
PESTEIL and BARBARON [/3] and more recently StpMAN [14]. These 
workers studied the polarization properties of electronic transition by 
incorporating anthracene in solid solution in a single crystal of another 
hydrocarbon so as to get rid of the possible complications arising from 
very strong inter-molecular resonance in the first excited electronic 
states. Apart from the question of assignment, the low values of the 
polarization ratio reported by some workers [1], [2] speak for an exicton 
theory model greatly perturbed by the crystal induced mixing of the 
first two excited states, whereas the high values reported by others 
[3], [5] in fluorescence plead for a near oriented gas model with weak 
inter-molecular forces to give rise to excitons in aromatic crystals. 

Because of the present inconclusive state of knowledge on this 
aspect of anthracene crystal fluorescence, we undertook a re-determina- 
tion of the polarization ratio, using single crystals of anthracene with 
the intention of deciding whether there is anything near the oriented 
gas model in an anthracene crystal. 
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II. Experimental 

The general plan of experiments consists in exciting fluorescence 
by the 3650 group of mercury lines obtained from a Hanovia U.V.S. 
500 type of mercury arc, separated by a D 222 Hilger monochromator 
and incident normally on the (004)-face of a crystal and studying the 
emitted fluorescence for its polarization properties by the spectrographic 
method. The experimental arrangement (Fig. 1) generally adopted is 
same as described before [5]. Light from the mercury arc is condensed 
with the help of a lens Z, on the en- 
trance slit of the monochromator M [ve 
set for the wave-length 3650 A 4 \ /) | i | is 
and the monochromatic radiation Ge Ne Beihai, Og alt 
emerging out of the exit slitis focus- ——,_ 
sed by a convex lens L, on a square ig Forward Direction 
aperture A having its sides horizon- 
tal and vertical. Between the lens 
L,and the aperture A is placed a nicol —— 
N to polarize the exciting radiation. gies 
The crystal plate C is mounted ; 
just behind the aperture with the 
(001)-face normal to the path of 
the exciting radiation and with the Te 
b-axis vertical. Crystals selected for 
the work possess very good trans- 

: Fig. 1. Sketch of the experimental arrangement 
parency and are examined under a employed for photographing the forward and the 
polarizing microscope to exhibit two backward fluorescence 
mutually perpendicular extinction 
directions. A crystal plate is then mounted against an aperture made 
in a hard black card fixed to a metal disc which is inserted into a rot- 
ating stage. 

The fluorescent light transmitted in the forward direction is allowed 
to pass through a double image prism D so oriented that the lens L, 
placed between the aperture A and the prism D forms two perpendi- 
cularly polarised images of A, vertically one above the other on the slit 
of the spectrograph. The orientation of the crystal is made just before 
an exposure by rotating the stage to an extinction position between 
two crossed nicols, having vibration directions parallel to those of the 
double image prism. The two spectra formed by the spectrograph are 
photographed, their intensities are compared observing the tenets 
prescribed for high precision spectro-micro-photometry. Photographic 
blackenings are converted into relative intensity terms wavelength by 
wavelength with the aid of a neutral seven-step filter made by the 


Hilger having densities 0-2, 0-3 upto 1-5. The step filter is mounted 
fiz 


Ms 
/7. Stitt va : 
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Backward Direction 
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just in front of the spectrograph slit and density marks corresponding 
to the seven steps are obtained in a single exposure on the same plate 
as that on which the two fluorescence spectra are photographed, the 
times of exposure and slit widths being identical. When the step filter 
is mounted, a special device is adopted so as to ensure uniform illumina- 
tion of the spectrograph slit. The filament of a coiled coil electric lamp 
is focussed vertically by a convex lens placed just in front of a 1 cm? 
diaphgram on a narrow horizontal slit. This image is afterwards focussed 
on the prism of the spectrograph by a condenser of focal lenght 36 cm 
placed in front of the spectrograph slit. The photographic density is 
measured wavelength-wise using a Hilger non-recording microphoto- 
meter, combined with a Twinsley galvanometer of figure of merit 107° 
amp. permm. At each wave length where intensities are to be compared, 
a D-log E plot is made and comparison of intensities is made using the 
straight portion of the plot. (D = density of blacking of plate, E = 
exposure intensity). 

In the measurement of degree of polarization of fluorescence with 
precision, one must take into consideration the following effects: 

a) Re-absorption of the fluorescent radiation by the crystal; 

b) Effect of the measuring system; and 

c) Effect of reflection of fluorescent ight on the crystal face. 


a) Re-absorption of the fluorescence radiation by the crystal 


It has been observed by several workers that the spectral distri- 
bution of fluorescence of many aromatic crystals such as of anthracene, 
naphthalene, stilbene etc. are remarkably altered due to self absorption 
of the emitted radiation by the crystals themselves. This effect becomes 
pronounced more in the transmitted forward fluorescent light than in the 
backward fluorescence, i.e. fluorescence received from the same face 
of the crystal as that first struck by the exciting photons and is minimised 
best in the backward fluorescent light emitted by mocro-crystalline thin 
layer of the substance deposited on a quartz plate. This is so because 
there the probability of self absorption is rendered nil by the thinness 
of the layer and absence of multiple reflections of the fluorescent light 
between two crystal surfaces in the case of single crystals. 

The fluorescence spectra of anthracene obtained from micro crystall- 
ine layers deposited on quartz plate extends into the ultraviolet as far 
as 3700 A. Since the crystal begins to absorb from 4200 A to shorter 
wave length, there is strong overlap of the absorption and the fluores- 
cence spectra and as a result, for a crystal of anthracene of thickness 
greater than 1 mm, the escape probability of fluorescence is 0-24 [14]. 

To discuss how this effect alters the correct value of the polarization 
ratio, one must not overlook the facts that the fluorescence is emitted 
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from all over the path of the exciting radiation within the crystal and 
that an anthracene crystal absorbs more in the bd direction than in the a 
direction. If /, denotes the intensity of the emitted fluorescence if there 
were no crystal absorption in the region of fluorescence emission, /,, the 
intensity of the observed backward fluorescence when observation 
is made on the same face as the one first excited and f,, that of the ob- 
served forward fluorescence which is transmitted by the crystal in case 
of absorption, one can write down the following expressions for normal 
incidence of the exciting radiations. 


Cole Cas eae ea yl = Op 11 ae tes 
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I, = intensity of the exciting radiation of wave length 4,, 


Q = efficiency of fluorescence emitted normal to the c face and of 
wave length A,, 


My, fg = coefficients of crystal absorption at wave lengths 2,, A, re- 
spectively, 
t = thickness of the crystal and the suffices a, b stand for quantities 
connected with the a, 5 polarised radiations respectively. 


Therefore the correct polarization ratio is given by 


_ (fon _ Ko 


a ue 


where 9’ = the observed polarization ratio 


K 4—e ' y+, in the case of backward 
t—e att ay flourescence 
and 
K 4—e 4! y,—p, in the case of forward 
poate, fluorescence. 


When the integrated polarization ratio is found for a band the average 
values of the involved quantities should be used. 

Whether one measures the polarization ratio by backward fluores- 
cence or forward fluorescence, very thin crystals should be used so that 

Z. Physik. Bd. 151 7a 
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an emitted fluorescence band is not completely absorbed. We have 
measured in this laboratory the absorption coefficients of anthracene 
crystal at 3650 A.U. and from 4100 A.U. towards larger wave lengths. 
The absorption coefficients are fl, 1:4X10°, y= 2-110? at 3650 
and yp Gt-25 104) wp 0 K 10° ab A100 and become less than 10? 
at 4358 A.U. The correction factors are calculated to be K,/K, = 1-18 
for forward fluorescence and K,/K, =1-08 for backward fluorescence. 

It is clear from above that the effect of crystal absorption can be 
better minimized by exciting the crystal at the same face as that from 
which the fluorescence is observed, because in that case the major part 

of the fluorescence arriving 
JS at the measuring instrument 
would traverse little crystal 
path. Excitation of the crystal 
at normal incidence in this 
O75 method cannot be easily made, 
and to excite the crystal at 
oblique incidence, one must 
demonstrate that in the case 


20 | = 
0 50 60 90 of crystal fluorescence the de- 
gs gree of polarization of fluores- 


Fig. 2. Plot of ® against 7 . : ‘ 
: 2 cence observed in a direction 


perpendicular to a known crystal face has nothing to do with the direction 
of vibration and also that of propagation of the exciting radiation. That 
the polarization is independent of the direction of excitation has been 
shown by a few workers. A separate set of experiments have been done 
in this laboratory with the conclusion that the polarization is also 
independent of direction of propagation of the exciting radiation. 
Fig. 2 shows the plot of the angle ® where the polarization ratio is 
given by @=cot? @ and angle of incidence 7 of the exciting radiation. 


b) Effect of the measuring system 

This effect originates mainly from the fact that reflection of the two 
perpendicularly polarized components of the fluorescent radiation takes 
place from different reflecting surfaces in the measuring optical system 
and not equally, so that the original intensity ratio is altered. If photo- 
electric devices are adopted to measure intensity, response would depend 
upon the direction of vibration of the fluorescent radiations. 

The error arising from this effect should be estimated by a separate 
experiment. The crystal is removed and the aperture A is illuminated 
by light tested for no polarization. The double image prism D, with the 
lens L; throws on the slit of the spectrograph two images of the aperture 
perpendicularly polarized. Those images produce two spectra which 
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should be equally intense. When they are not so, the ratio [,{1, at-each 
wave length gives the correction factor for that wavelength. 


c) Effect of reflection of fluorescence light on the crystal face 


We have corrected * for unequal reflections from the crystal surfaces 
(nm —1)? 
(m +1)? 
there is no absorption, and because in our region of study the absorption 
was very low, we neglected it. The refractive indices used were Bg OSH. 
m,—=1-79 for wavelength 5461 A.U. as those for our region of study 
were not available. The correction factor was 1-034. 


and the expression used [R = was meant for the region where 


III. Preparation of monocrystalline film 


The accuracy of measurement of the degree of polarization depends 
upon preparation of such a film. We have prepared in this laboratory 
monocrystalline films of anthracene of thickness, about 10°> cm from 
solution because it would contain less disorder than sublimation 
flakes. A nearly saturated solution of anthracene in a highly volatile 
liquid solvent, say benzene, is prepared and a thin layer of the solution 
is allowed to evaporate in a flat bottomed conical flask containing fused 
quartz plates completely immersed. When the liquid has evaporated 
the flask is broken and the plates on which films are deposited are 
examined between crossed nicols. Extinction directions are distinctly 
recognized and thus the monocrystalline nature of the films is established. 
Microscopic examination of the isogyre pattern of the monocrystalline 
film indicates that the plane under observation is the (001)-face. This 
is confirmed by determinations of refractive index with light polarised 
along the extinction directions. The thickness of the film is measured 
by the method followed by Craic and Hopsins [8]. 


IV. Results and discussions 


The a and b polarized fluorescence spectra of anthracene crystal 
photographed simultaneously from the ab plane are shown in Fig. 3a 
for forward fluorescence and in Fig. 3b for backward fluorescence. 
Intensity comparison of the two spectra made in the case of forward 
and backward fluorescence in arbitary units is shown in Fig. 4a and 
Fig. 4b respectively. The comparison is not extended below 4000 A 
as absorption effects are very marked in that region. The polariza- 
tion results are entered in Table 1. 

It is observed that both for forward and backward fluorescence the 
two spectra bear approximately the same ratio. The observation is 


* We have not considered the complications arising out of interference at the 
thickness of the film used by us. 
Z. Physik. Bd, 154 7b 
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interpreted as implying that absorption effects are brought to bear only 
a little influence on the polarization ratio. It is also of interest to note 
that the polarization ratio for the 4220 band is somewhat greater than 
that for the 4450 band. It has 
been observed to be so even with 


1 some thicker green crystals of 
anthracene. 
Table 1 


Band polarization ratio 


Corrected average 
1 peak 


backward forward 


104-7 


3650 
and 
SCHNEIDER |6| had measured the 


Fig. 3a and b. a The 1 and 2 are polarized fluo- FERGUSON 


Recently 


rescence spectra of anthracene crystal photographed 


simultaneously in the forward direction. b The 
same in the backward direction; 1 aud 2 represent polarization ratio to have the 
polarized fluorescence along a and b crystal axes 5 re é 
respectively value 5:4. This result differs 
from ours by about 16% and is 
nearer the oriented gas model value 6-5:1. We shall discuss later 


how to reconcile our data with theirs. These authors did not report 
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Fig. 4a and b. a Intensity comparison of the two spectra for forward fluorescence of anthracene crystal 
b Intensity comparison of the two spectra for backward fluorescence of anthracene crystal 


whether their data were subjected to the corrections mentioned above. 
And the importance of these corrections can be understood from the 
fact that in our case the polarization at the band peak 4450 A was 
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reduced by correction from 5-1 to 3-5. We also observe that these 
workers rotated the crystal through 90° to record the two spectra at 
different times. Though the effect of the measuring system can be 
eliminated by the rotation of the crystal, it is apt to change the area 
of excitation, in the case of smaller crystals and this would seriously 
alter the polarization ratio. The effect would not be so pronounced in 
the case of larger crystals because in that case only the region of ex- 
citation is likely to change. 

It has been observed that the polarization ratio for the 3800 A 
crystal absorption system is less than that for the crystal fluorescence. 
This is of great interest in view of the fact that fluorescence is caused 
by transition from the lowest excited state to the ground state and so 
one can expect that the emitted light should have the same polarization 
ratio as the light absorbed in the first member of the absorption system. 
Let us discuss how one can account for this difference. 


When intermolecular effects are not considered, one can connect the 
polarization ratio of crystal fluorescence to the transition probability 
of a free molecule by the relation 

J Ey dy Ay 


O— = i 
oP, Pea > A, 


We have used here the notations E,, E, for the a, b polarized fluores- 
cence emissivity per unit volume of the crystal per unit frequency interval 
so that { E, dy and { E,, dy over a band are the total energies radiated per 
unit volume in the form a and b polarized fluorescence. Also A, = 
A Cos? (a,x) and A, = A Cos? (b, x), A being the probability of a radiative 
transition in a free molecule, i.e. number of transitions per molecule 
per sec, x, the active molecular axis. We make the assumptions that 
there is only one active molecular axis, in view of the latest experimental 
facts and that the process of crystallisation does not make any difference 
in the shape and size of the band. 

There is no direct measurement on the transition probability asso- 
ciated with fluorescence of anthracene crystal but we can calculate 
it from data on decay time measurement by the relation t=1/>) A,, 
where A,, is the probability of transition from the lowest vibrational 
level of the excited state to the level m of the ground state. LreBson | /6] 
measured the decay time of anthracene fluorescence in a 3 % solution 
in benzene to be 2:0--0-5 my sec so that the transition probability 
in a free molecule is (5 +1) x 108 per sec. If the fluorescence is short axis 
polarized, we have from X-ray data [17] Cos? (a, x) = 0-103 and 
Cos?(b, x) = 0-8 so that the transition probabilities associated with the 
aand 6 polarized crystal fluorescence are calculated to be (0-52 0-1) x 107 
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and (4-0-8) 108 per sec. respectively. The same quantities cal- 
culated on the basis of polarization ratio values of different workers 
are entered in Table 2. Direct confirmation of these results cannot 
be made as there is no recorded data on the decay times of a and b 
polarized crystal fluorescence of anthracene. We attempt here an 
indirect comparison with experimental data by referring to the measure- 
ment of absorption co-efficients in the a and / directions of the crystal 
by Craic and Hogppins. We have employed the improved thermo- 
dynamic equation [/S] given by FORSTER 


(0.4 


2%) —¥)8 = 1 g 
[ (2 = ) es dy == = 5UuU . A 
x p STEN- ~Ky 
0 
where €; = extinction co-efficient per cm per unit molecular density ; 


¥) — wave number of the longest absorption band about which 
object-mirror-image symmetry between absorption and 
fluorescence bands approximately holds; 

n = refractive index of the medium; 


2,» & = multiplicities of the upper and lower states, 1 in the 
present case where the states are singlets; 


A = transition probability of the emission process. 


When we substitute the ordinary decadic molar extinction co- 


05.0 ° 1000 : 
efficient e’ by the relation ¢= ——— oS 2-303 xe’ and introduce the 

0:02 x Os 
values of the numerical constants, the above equation is reduced to 


a 


— p)3 = 
) e; dy. 


A= 2-88 107 on [ iow 
. 1 

One must remember that the above equations are valid only when 
the dissipation of energy by non-radiative processes is small and the 
absorption and emission bands are single, narrow and coincide in fre- 
quency. Where the bands are broad, composed of a number of sub- 
bands and the absorption and emission peaks are separated by thousands 
of wave number, the degree of validity of the equations must be 
tested by comparison with existing experimental data. Anthracene 
fluoresces with 29% quantum efficiency in benzene [79] and other 
conditions also cannot be called ideal. The shortest fluorescence band 
more or less coincides with the longest absorption band. We have 


yp 


- yp. — yp) 
calculated i ied e; dy for this band system and found A =0-59 « 108 
0 


per sec in cyclohexane and 0-72 10% per sec in benzene solution of 
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anthrance so that t=16-9 my sec and 13-9 mu sec respectively which 
differs from the limit of the experimental value of t in benzene (2:0 + 
0-5 my sec) by a factor of about 0-15. Taking account of the fact that 
the quantum efficiency of a $% solution of anthrancene in benzene 
is about 14-5% [20], we arrive at a value of A = 4-96 108 per sec so 
that t=2-02mysec, in excellent agreement with the experimental 
result. Similar calculations on crystals are expected to produce better 
results without efficiency correction as there the quantum efficiency of 
fluorescence is nearly 100% [19]. Using X-ray data [77] on the dimensions 
of a unit cell in an anthracene crystal and the orientation of a molecule 
in it, one can calculate the values for A, and A, to be 2-03 x 108 N and 
3-66 x 108 N per gm-mol of the crystal per sec (N = Avogadro number) 
respectively so that t,=—4-83 mu sec and t,=2-69 musec. The transi- 
tion probabilities calculated from absorption and decay time measure- 
ments are entered in Table 2. 


Table 2 
Ag [N- 108 sec Az [N+ 10° sec 
g (gm-mol)~?] (gm-mol)~*] 
Ornented gas model 4. 2 . . 6°571 0:-52+0:1 4 +08 
FERGUSON and SCHNEIDER . . | 5:4 O-75+015 | 3:75+40-7 
WAGMDHURY gel gets Vein) Ac 4-374 0-85 +017 3°66 + 0°73 
FADSOLpHOM data = =. . - - = Ico d 2-03 | 3:66 


It is obvious from the table that the number of transitions that 
actually take place per sec per gm-molecule of a crystal to produce the 
b-polarized fluorescence is within the limits of experimental accuracy, the 
same as that expected from absorption data so that the same as that there 
isno quantum loss through them. But the number of transitions per sec 
per gm-molecule that actually takes place to produce the a-polarized 
fluorescence of the crystal is much less than what is expected from 
absorption data and this is whether one uses the oriented gas model 
value or other experimentally determined value of the polarization ratio. 
The average quantum efficiency calculated on the basis of the above data 
becomes 80% for fluorescence observed from the (001)-face and 90% for 
over all fluorescence, neglecting c’-polarized absorption. The later figure 
is pretty near the experimentally determined value of about 92% [2/]. 
This quantum loss along the a direction cannot be accounted for by pho- 
toconductivity data. Carswell measured the photoconductive quantum 
yield to be 10-4 which would introduce a quantum loss of the order of 


404 N per sec per gm-molecule. 
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The number of transitions in the a-polarized fluorescence may be 
reduced if the principal directions of crystal absorption are different from 
those of crystal fluorescence save that the symmetry axis b is always 
one of the principal axes of transition in the crystal*. This may be 
interpreted as implying that fluorescence is emitted from those regions 
where the symmetry elements of the lattice are not fully satisfied, that 
is from lattice defects. This is in agreement with the conclusion of 
FERGUSON and SCHNEIDER [6]. As the crystals they used were sublimed 
flakes they had undergone heat treatment different from our crystals and 
so contained more lattice disorder than ours. This explains why their 
polarization ratio was higher than the value we obtained. 


Assuming the oriented gas model, the angle which the active axis in 
the molecule makes with the b axis in the (001)-plane is calculated from 
formula 9 = cot? 9 where @ = angle which the projection of the active 
molecular axis on the (001)-plane makes the b-axis. © is found to be 
26°, if o=4-3. X-ray analysis gives O = 18-8 for the short molecular 
axis and 9 = 7° - 6 for the long molecular axis. Thus we confirm that the 
first electronic transition is short axis polarised and hence is Ag — B,,. 


It is curious to note that in anthracene as in many other hydro- 
carbons [7] the value of © obtained from polarization measurements 
agrees fairly well with the angle which the intersection of the molecular 
plane with the (001)-plane makes with } axis. Though the author sought 
to explain this on the assumption that the molecular plane was nearly 
normal to the (001)-plane, in the case of anthracene this assumption is 
wide of the X-ray result that the molecular plane in anthracene makes an 
angle of 66°-2 with the (001)-plane. 
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Ein Beitrag zur Kenntnis 
der brennflecklosen Bogenentladung 
Von 
W. HAIDINGER 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. November 1957) 


An Xenonhochdruckentladungen mit kurzer Bogenlange wird gezeigt, daB der 
Umschlag vom Brennfleckbogen in den brennflecklosen Bogen von der Form und 
Emission der Kathode abhangig ist. Eine speziale Kathode womit bei sonst gleichen 
Bedingungen der Umschlagstrom um ungefahr 40% sinkt, wird beschrieben. 
Versieht man diese Kathode mit leicht emittierenden Stoffen so kann die Umschlag- 
stromstarke um mehr als 85% verringert werden. Bei diesem brennflecklosen Bogen 
wurde bei kleinen Stromstarken (niedrige Kathoden-Temperatur) entgegen den 
bisherigen Erfahrungen eine Wiederziindspitze beobachtet. 


Bei Bogenentladungen kontrahiert im allgemeinen das Gasplasma in 
dem Gebiet vor der Kathode und endet auf der Kathode im sog. Brenn- 
fleck. Der verhaltnismaBig niedrige Kathodenfall, der bei der Bogen- 
entladung um ungefahr eine GréBenordnung kleiner herauskommt als 
bei der Gimmentladung, wird durch diese Kontraktion des Gasplasmas 
erklart [J], [2]. Der Strom in dem Gebiet des Temperaturiiberganges 
von dem heiBen Saulenplasma zur Kathodentemperatur wird haupt- 
sachlich von Ionen getragen (Raumladungszone). 

Bei Quecksilber- und Xenonhochdruckentladungen mit kleiner 
Bogenlange beobachtet man bei sehr hohen Belastungen jedoch einen 
Umschlag in eine Entladungsform die nicht kontrahiert und fast auf der 
ganzen Kathodenoberflache ansetzt (der Kathodenfall bleibt dabei fast 
ungeandert). Nach WEIZELs erweiterten Kontraktionstheorie [3] tritt 
ein Umschlag in Xenon nur dann ein, wenn der Gesamtstrom mindestens 
mit 97% vom Elektronenstrom gedeckt wird. Wenn auch der Elektro- 
nenstromanteil mit der Belastung wachst findet der Umschlag doch erst 
bei einem kritischen Wert der Elektronenstromkomponente statt. Da 
in dem Raumladungsgebiet die Temperaturen fiir eine thermische Ioni- 
sation nicht mehr ausreichen und die Elektronen durch den Kathodenfall 
von 5 bis 10 V die Ionisierungsenergie nicht mehr oder kaum erreichen, 
mu8 der fiir den brennflecklosen Bogen erforderliche Elektronenstrom 
vollstandig durch die thermische Emission der Kathode erzeugt werden. 
Die Temperaturen, die fiir diese Emission notwendig sind, sind sehr hoch. 
Zum Beispiel kommt die emittierende Oberflache von massiven Wolfram- 
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elektroden im Umschlaggebiet auf etwa 3000 bis 3200°C, d.h. dicht 
unter den Schmelzpunkt. 


Wir haben untersucht ob es méglich ist diese hohe Emission auch bei 
niedriger Kathodentemperatur zu erhalten und wie sich dabei der Um- 
schlag in den brennflecklosen Bogen verhalt. 


Die Elektronenstromdichte der aus der Oberflache der Kathode durch 
Thermoemission freikommenden Elektronen ist gegeben durch die 
Richardsonsche Gleichung 

q®P 
jg =AT%e *T 
wobei 7, die Stromdichte, g die Elektronen- 
ladung, A die Emissionskonstante, T die 
Kathodentemperatur und @® das Austritts- 
potential bedeutet. 


Die angestrebte niedrigere Temperatur 
soll durch ein kleineres Austrittspotential 
kompensiert werden, so daB die Elektronen- 
stromdichte denselben Wert erreicht wie bei 
héherer Kathodentemperatur. Eine genaue 
Berechnung 1a8t sich wegen der Unsicher- 
heit der Emissionskonstanten nicht durch- 
fiihren jedoch zeigt eine grobe Abschatzung 


bei der A zunachst konstant angenommen 
wird, daB eine Méglichkeit besteht die ge- 
stellte Forderung zu erfiillen. 

Fiir die beiden Falle mit verschiedener 
Temperatur gilt fiir gleiche Stromdichten 


Fig. 1. Durchschnitt der Kathode 
mit zylindrischer Bohrung und 
konischer emittierender Oberflache f 


Fig. 2. Geteilte Kathode zur Auf- 
nahme von leicht emittierenden 
Stoffen. J Oberer Elektrodenteil; 
2 Verbindungsteil; 3 unterer Elek- 
trodenteil; 4 Raum zur Aufnahme 
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leicht emittierender Stoffe 
Fiir massive Wolframelektroden kann man fiir das Umschlaggebiet die 
Werte T,=3200°C und ®@,=4,8eV setzen. Mit der Annahme 7T,= 
4600° C und A,=A, erhalt man fiir ©, =2 eV. 

Da man bei Oxydkathoden Austrittspotentiale von ®=1,5 eV bei 
T —1100° C erreichte, wobei man fiir Wolfram fiir A Werte findet von 
100 bis 120, ist zu erwarten, daB bei giinstiger Wahl und Anordnung von 
emittierenden Stoffen mit kleinem Austrittspotential der Umschlag in 
den brennflecklosen Bogen bei niedriger Kathodentemperatur und damit 
kleinerer Stromstarke méglich ist. Die Kathodenoberflache wurde so 
gestaltet, daB eine gleichmaBige Temperaturverteilung an der der Ent- 
ladung zugekehrten Fliche begiinstigt wird. Die Beobachtungen er- 
gaben, daB die gleichmaBige Temperaturverteilung der emittierenden 
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Oberflache ein wichtiger Faktor bei der Herabsetzung des Umschlag- 
punktes ist. Fig.1 zeigt die Ausfiithrung einer Kathode aus Wolfram, die 
eine ziemlich gleichmaBige Temperaturverteilung an der Oberfliche f 
ergibt. Mit dieser Konstruktion wurde schon ohne Emitter eine Herab- 
setzung des Umschlagpunktes erreicht (Tabelle 2). Zur Aufnahme der 
emittierenden Stoffe wurde die Kathode 
geteilt und durch eine Spirale so ver- 
bunden, daB ein Hohlraum entstand 
(Fig. 2). In diesem wurden Oxyde mit 
niedrigem Austrittspotential wie BaO 
und ThO, angebracht. Die Temperatur 
im Hohlraum kann in gewissen Gren- 
zen geregelt werden indem man die Ab- 
messungen der Unterteile 1, 2 und 3 
variiert. 


Als Nachweis dafiir, ob ein Brenn- 
fleck auftritt oder nicht, wurde die Ent- 
ladung mit 50facher VergréBerung ab- 
ae ae a er gebildet. AuBerdem wurde die Leucht- 

—+ /(A) dichteverteilung in der Achse und quer 

Fig. 4. Halbwertsbreite By in Abhangig- 7yr Achse dicht bei den Elektroden als 

keit von der Stromstarke J. a Aufgenom- ari DES |S 

men dicht vor der unteren Elektrode; Funktion der Stromstarke aufgenommen 

b aufgenommen dicht vor der oberen Elek- (Fig. 3a, ib, 4C). In Fig. 4 ist die Halb- 
trode. Bis zu 3 Amp ist kein Sprung : <b ag ae f di ht 

oder Knick, der auf einen Brennfleck wertsbreite *, au genommen tent vor 

zuriickzuftihren ware, geressen der Kathode, als Funktion der Strom- 

starke wiedergegeben. Wiirde bei den 

kleinen Stromstiarken ein Brennfleck auftreten, der in der VergréBerung 

nicht erkannt wird, so miiBte die Kurve der Fig. 4 einen Sprung oder 


einen Knick aufweisen. 


MeBergebnisse 


Von der Kathodenkonstruktion der Fig.1 wird erst die Umschlag- 
stromstarke verglichen mit der einer gebrauchlichen sp'tzen Kathode 
(Fig. 5). Dabei wurde beachtet, daB die Kathoden beider Typen so 
dimensioniert waren, daB sie bei der Nennleistung ungefahr dieselbe 
Oberflachentemperatur hatten. Dasselbe galt auch fiir die Kathode der 
Fig. 2 wenn sie nicht mit emittierenden Stoffen versehen war. Diese 
Forderung ist fiir einen reellen Vergleich notwendig, da der Umschlag 
in den brennflecklosen Bogen bei reinen Wolframelektroden hauptsach- 
lich von der Kathodentemperatur abhangt. 


* Unter Halbwertsbreite ist diejenige Bogenbreite zu verstehen wo die Leucht- 
dichte, senkrecht zur Achse gemessen, auf ihrem halben Wert gesunken ist. 
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Die Versuche wurden an Xenonhochdrucklampen kurzer Bogenlange 
(CSX 150 W und CSX 500 W) durchgefiihrt, die jeweils mit den zu 
untersuchenden Elektroden ausgeriistet waren. Weitere Lampendaten 
sind in Tabelle 1 angegeben. In Tabelle 2 sind die gemessenen Umschlag- 

stromstarken und die dazu gehérigen Temperaturen 


a der Kathodenoberflachen zusammengefaBt. 


Tabelle 1. Lampendaten dey Versuchslampen 


a 
\ fo 
CSX 150 W| CSX 500 W 
] | 
Leistung W | 450 500 
Bogenspannung Vio eo Se AS 
Strom A | 8,3 25 
Bogenlange mm 2 2 
Halbwertsbreite mm ileal 1G 
Xenondruck bei Zimmertemperatur atm | 10 10 


Fie. 4. . Gebeauchiiene Wie aus der letzten Zeile der Tabelle 2 zu ersehen 

Kathodenform ist, konnte tatsachlich ein brennfleckloser Bogen bei 

einer Kathodentemperatur von etwa 1600° C erreicht 

werden. Fig. 6 zeigt den Bogen einer CSX 150 W Lampe mit den 
Elektroden nach Fall 6 bei 10 Amp und Fig. 7 denselben bei 3 Amp. 


Tabelle 2. Zusammensteliung der Umschlagstvomstdvken 


Lampentypen 


CS 150 we | csx s00W = 
Fall = ae a _ eee 
Kathoden- | Umschlag-| Kathoden- 
Umschlagstrom (Amp) | temperatur strom (temperatur 
(°C) (Amp) (or 
1 | Normale spitze Kathode 16 3000 35 3100 
Fig. 5 
2 | Kathode nach Fig.1 9 2300 iin = 
ohne emittierte Stoffe 
3 Kathode nach Fig. 2 i 7 2000 al — 
ohne emittierte Stoffe 
4 | Kathode nach Fig. 2 4 — | 4800 ae 
mit ThO, 
5 | Kathode nach Fig. 2 <2bis 5 A a = 
mit BaO kein Brennfleck, 
5 bis 7 Brennflecke, 
>7 kein Brennfleck 
6 | Kathode nach Fig. 2 <P 1600 i ie | 1800 
mit BaO + ThO, | 


Bemerkenswert ist das Ergebnis der Kathode mit BaO als emittie- 
rendem Stoff. Bei dieser Kathode konnte reproduzierbar ein Gebiet 
festgestellt werden, wo bei ansteigender Stromstarke der brennflecklose 
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Bogen bei 5 Amp umschlug in einen Brennfleckbogen, und bei 7 Amp 
wieder in einen brennfleckfreien Bogen uberging. 


Ist unsere Annahme richtig, daB der kleine Umschlagstrom bei der 


niedrigen Kathodentemperatur durch das Ba, das lings des oberen 


Fig. 6. Brennfleckloser Bogen einer CSX 150 W Fig. 7 Brennfleckloser Bogen einer CSX 150 W 

Lampe mit den Elektroden der Fig. 2 und mit Lampe mit den Elektroden der Fig.2 und mit 

Barium und Thorium als emittierenden Stoffen Barium und Thorium als emittierenden Stoffen. 
Stromstarke J=10A ~ Stromstarke J=3 A ~ 


Kathodenteils 1 (Fig. 2) an die Kathodenoberflache diffundiert, ermég- 
licht wird, dann fande die Erscheinung des Riickumschlages seine Er- 
klarung darin, daB bei 5 Amp die effektive Temperatur des Ba zu hoch 
wird und starke Verdampfung eintritt. Der zweite Umschlag bei 7 Amp 
gehort aann zum Fall 3 (reines Wolfram). 


Die Wiederziindspitze bei Wechselstrombetrieb 

Wird die Entladung mit Wechselstrom betrieben, dann muB sie nach 
jedem Stromnulldurchgang wieder geziindet werden. Die Wiederziind- 
spannung macht sich in dem zeitlichen Bogenspannungsverlauf als 
Wiederziindspitze bemerkbar. 

Aus Beobachtungen von WEIZEL |3| geht hervor, daB der groBte Teil 
der Wiederziindspannung ihre Ursache nicht im Sdulenplasma hat, 
sondern in einem Raum unmittelbar vor derjenigen Elektrode, welche 
nach der Ziindung Kathode wird. 

Wahrend des Stromnulldurchganges verschwindet die Raumladung 
und die Kontraktion, so daB beim Wiederziinden der Brennfleck erst 
gebildet werden muB. Bei Xenonbégen hat man bisher beobachtet, daB 
die Wiederziindspitze stets gleichzeitig mit dem Brennfleck verschwin- 


det [7] bis [4]. We1zEL und THOURET nehmen an [3], da’ voriiber- 
$a 
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U2 W. HAIDINGER: 
eehend die erhéhte Spannung benotigt wird, weil wahrend des Null- 
durchgangs die Raumladungszone und das im Brennfleck kontrahierte | 
Plasma nicht bestehen und der Brennfleck bei der Wiederziindung erst 
durch Kontraktion gebildet werden muB. Daf nun eime Wiederziind- 


ae ee Le ey: ation Habe 
spitze nicht allein seine Ursache in det Bildung der Kontraktion ha 


J=8A Sie 


Fig. 8. Oszillogramme der Bogenspannung einer CSX 150 W Lampe bei verschiedenen Stromstarken. 
Elektroden nach Fig. 2 mit BaO und ThO,. Fiir J=3 A, s. auch Fig. 7. Fiir J=10A, s. auch Fig. 6 


sondern auch noch von anderen Faktoren abhangt, konnten wir bei den 
Entladungen mit den Kathoden der Fig. 2 feststellen. Wahrend bei 
Entladungen mit den bisher tiblichen Kathoden und den Kathoden der 
Fig.1 die Wiederziindspitze in der Nahe der Umschlagstromstiarke mit 
steigender Stromstarke stets kleiner wird und nach dem Umschlag in den 
brennflecklosen Bogen ganz verschwindet, tritt bei der Kathode der 
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Fig. 2 mit BaO und ThO, als emittierenden Stoff unterhalb von 8 Amp 
eine Wiederziindspitze auf, obwohl der Bogen brennflecklos brennt. 
Diese Spitze nimmt mit kleiner werdendem Strom zu. Fig. 8 zeigt 
Oszillogramme von 3 bis 10 Amp. 

Wahrscheinlich sind neben der Annahme von WEIzEL und THOURET 
tiber das Entstehen der Wiederziindspitze noch die Energieverluste 
des Gasplasmas durch Warmeiibertragung vom Plasma nach der 
Kathode wahrend des Stromnulldurchganges in Rechnung zu setzen. 
Die iibertragene Warmemenge vom Gas an die Kathode ist dem 
Temperaturgradient proportional und durchlauft vermutlich bei klei- 
ner werdender Kathodentemperatur einen kritischen Wert, wodurch 
entsprechend dem sinkenden Leitvermégen eine Wiederziindspitze in 
Erscheinung tritt. Hingegen wird bei hohen Kathodentemperaturen 
der Temperaturgradient so klein, daB die abgeleitete Warmemenge 
geniigend weit unter dem kritischen Wert liegt und dementsprechend 
keine Wiederziindspitze auftritt. Das gleichzeitige Verschwinden der 
Wiederziindspitze mit dem Umschlag bei normalen Kathoden (Fig. 2) 
fande dann, neben dem schon friiher von WEIZEL angenommenen Vor- 
gang, in der mit dem Umschlag ploétzlich ansteigenden Kathoden- 
temperatur seine Erklarung. Aus den Abbildungen der Fig.8 ist zu 
ersehen, da8 die Wiederziindspitze nur an einer Elektrode (der oberen 
Elektrode) auftritt, was mit der vorhin erwahnten Auffassung ver- 
traglich ist, da die Temperatur der oberen Elektrode (wegen der un- 
gleichen Dimensionierung der Elektroden) niedriger war. 
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Die Messung der Ubergangswahrscheinlichkeiten 
von Linien des neutralen Kohlenstoffs 
Von 
JOHANNES RICHTER 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 7. Januar 1958) 


Die absoluten Intensitaten von Spektrallinien des neutralen Kohlenstoffs, die ein 
in Kohlendioxyd brennender Lichtbogen emittiert, wurden in optisch dunner 
Schicht gemessen. Aus den ZustandsgréBen des Plasmas und den gemessenen 
Intensitaten ergeben sich die Ubergangswahrscheinlichkeiten der Linien. Neben 
einigen sichtbaren wurden 14 im nahen Infraroten gelegene Multipletts unter- 
sucht. Die gewonnenen Ubergangswahrscheinlichkeiten liegen um etwa 30% 
unter den Werten, die man aus dem bekannten Approximationsverfahren von 
Bates und DaMGaarpD! erhalt. 


Einleitung 


Im Falle optisch diinner Schicht ist die Ubergangswahrscheinlich- 
keit A,,,, uber die Beziehung 


[Ida =— a L A heey (T) (1) 


mit der Linienintensitat { J; dA verkniipft. Hierin ist L die Dicke der 
leuchtenden Schicht und N,, die Anzahl der Teilchen pro cm? im oberen 
Quantenzustand, die sich nach der Boltzmannschen Formel: 
= Sm Gat ee LES 
NG i No 1G, exp | = (2) 


aus der Neutralteilchendichte N,, der Zustandssumme U,, dem sta- 
tistischen Gewicht g,, und der Anregungsenergie E,, des oberen Quanten- 
zustandes ergibt. In Fig. 1 ist N, als Funktion der Temperatur T fiir 
die oberen Terme eines CI- und eines OI-Multipletts in einem CO,- 
Plasma dargestellt. Eine Bestimmung von N,, aus der gemessenen 
Temperatur ist offensichtlich nur dann mit annehmbarer Genauigkeit 
méglich, wenn N,, und damit die Intensitaét in der Nahe des Maximums 
liegt. Berechnet man die Temperatur mit Hilfe von (1) aus der gemesse- 
nen Intensitét einer Sauerstofflinie mit bekannter Ubergangswahr- 
scheinlichkeit, so wird umgekehrt die Temperaturbestimmung sehr gut, 


1 Batss, D. R., u. A. DAMGAARD: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. A 242, 101 
(1949). 
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wenn man weit unter dem Maximum der Intensitat bleibt. Die Voraus- 
setzungen zur Anwendung der vorliegenden Methode auf die Messung 
von Ubergangswahrscheinlichkeiten kénnen damit etwa wie folgt for- 
muliert werden: Die Temperatur des Plasmas ist so zu wahlen, daB die 
za untersuchende Linie még- 
lichst mit ihrem Maximalwert 
emittiert wird*. Die Anre- 
gungsspannung der zur Tem- Clap3s 
peraturbestimmung verwende- Em =8, 739 NV 
ten Linie muB méglichst weit 
tiber derjenigen der zu unter- 
suchenden Linie liegen. 

Diese beiden Bedingungen 
sind in einem Kohlendioxyd- 
plasma mit einer Temperatur 
von 11000 °K leidlich erfiillt. 
Die Anregungsenergien der 
CI-Linien betragen etwa 9 eV 
entsprechend einer optima- Ol ¥d°D° 
len Anregungstem tur v li a 

gungstemperatur von es 
13000 °K, wahrend die oberen si | 
Terme der zur Temperatur- 
messung herangezogenen OI- 
Linien bei 12,5 eV liegen. 

Im ersten Teil dieser Arbeit 
wird iiber den Lichtbogen so- 7000 9000 77000 73000 75000 
wie die Messung der Intensi-  _ eo es ’ 
taten und Schichtdicken be- Ritwtomenn u'Athnsuie son de Teme 
richtet, im zweiten Teil werden 
die Ubergangswahrscheinlichkeiten angegeben, die Fehlerméglichkeiten 
behandelt und die Ubereinstimmung mit den theoretischen Werten 


diskutiert. 


70% 


—- Nn [cm >| 
Ss 


Experimenteller Teil 


Der Lichtbogen. Da ein Teil der zu untersuchenden Kohlenstofflinien 
bei Wellenlingen iiber 10000A liegt, muBte zumindest in diesem 
Spektralbereich die photoelektrische MeBmethode angewendet werden. 
Diese stellt an die zeitliche und raumliche Stabilitat der benutzten Licht- 
quelle erheblich héhere Anforderungen als die tiblicherweise fiir spektrale 
Intensitatsmessungen benutzte photographisch-photometrische Methode. 
Diesen Nachteilen steht jedoch eine héhere MeBgenauigkeit gegentiber. 


* Als Faustformel fiir die optimale Temperatur bei Atmospharendruck gilt: 
Topt. % 1400 - E,, °K; E,, in eV. 
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Ein wandstabilisierter Lichtbogen, der mit einer Stromstarke von 
60 Amp in einer Kohlendioxydatmosphare brannte, erwies sich fiir 
photoelektrische Messungen als besonders geeignet. Das Bogengehause 
besteht aus sechs zylindrischen, in der Mitte mit einer 8mm weiten 
Bohrung versehenen, wassergektihlten Kupferplatten, die so aufeinander 
gelegt sind, daB ein 8 mm weiter und etwa 6 cm langer Kanal entsteht 
(eine ahnliche Anordnung findet sich bei H.MArcKER?). Durch 
diesen Kanal brennt zwischen zwei axial durchbohrten Kohleelektroden 
der eigentliche Lichtbogen. Um groBere Potentialdifferenzen zwischen 
Bogenplasma und Kupfer und damit ein Ansetzen des Bogens an das 
Kupfer zu verhindern, sind die einzelnen Platten durch Ringe aus 
Isolierstoff getrennt. Das Kohlendioxyd wird zwischen den beiden 
mittleren Kupferplatten durch eine Diise von etwa 1,5 mm? Querschnitt 
unter einem Uberdruck von 12mm Hg tangential in den Bogen ein- 
geblasen. 


Die Brenndauer des Lichtbogens betrug etwa 3 min und konnte bei 
automatischer Nachfiihrung der Kohleelektroden erheblich verlangert 
werden. Wahrend dieser 3 min schwankte die Intensitat einer ClI-Linie 
um nicht mehr als +2% und war auch nach Auswechseln der Kohle- 
elektroden und erneutem Ziinden innerhalb dieser Grenzen reproduzier- 
bar, sofern die Bogenstromstarke und der Einblasdruck des Kohlen- 
dioxyds konstant gehalten wurden. Ortlich zeitliche Verschiebungen 
der Bogensaule, wie sie bei wasserstabilisierten Lichtbégen auftreten, 
konnten nicht beobachtet werden. 


Das Spektralphotometer. Zur spektralen Zerlegung diente ein Mono- 
chromator mit einem Plangitter der Fa. Bausch & Lomb (wirksame 
Flache 12,7 x 20,3 cm?, 300 Furchen/mm) in der Pfundschen Aufstellung. 
Hinter den Austrittsspalt konnten entsprechend dem Spektralbereich 
verschiedene Photomultiplier oder eine Bleisulfidzelle gesetzt werden. 
Das einfallende Licht wurde vor dem Eintrittsspalt mit einer Frequenz 
von 520 Hz zerhackt, so daB die Photospannung mit einem selektiven 
Wechselspannungsverstarker und angeschlossenem Gleichrichter ver- 
starkt und angezeigt werden konnte. Die Registrierung der Photo- 
spannung erfolgte mit einem Philips-Tintenschreiber oder, falls gréBere 
Anzeigegeschwindigkeiten nétig waren, mit einem schnell schwingenden 
Lichtzeigergalvanometer und Photopapier. Wie eine Registrierung 
der Wasserdampfabsorptionsbanden bei 19000 A zeigte, war das 
Auflosungsvermégen des Monochromators sicher besser als 30000 in 
der 2. Ordnung. Der Streulichtanteil lag sicherlich unter 0,5%, wie 


aus der Restintensitat starker Absorptionsbanden geschlossen werden 
konnte. 


* Maecker, H.: Z. Naturforsch. 11a, 457 (1956). 


Ubergangswahrscheinlichkeiten von Linien des neutralen Kohlenstoffs 117 


Die Messung der Linienintensitdten. Mit der Messung der Linien- 
intensitaten wurde zunachst bei Beobachtung des Lichtbogens in Achsen- 
richtung (end-on) begonnen. Als Normalstrahler zur Eichung der 
Photometerempfindlichkeit diente ein Kohlebogen nach EvLER®, der 
durch einen schwenkbaren Spiegel in den Abbildungsstrahlengang des 
Lichtbogens gebracht werden konnte. Die Offnung der Abbildungslinse 
wurde durch eine Kreisblende herabgesetzt, bis nur noch Licht aus der 
unmittelbaren Umgebung der Bogenachse in den Eintrittsspalt gelangte. 
Der maximal zulassige Blendendurchmesser wurde experimentell er- 
mittelt, indem der Monochromator auf eine OI-Linie eingestellt und 
der Quotient Photometerausschlag/Blendenfliche bei verschiedenen 
Blendendurchmessern gemessen wurde. 


Es wurden nun die Intensitaéten einiger CI-Linien im sichtbaren 
Spektrum sowie die der OI-Multipletts: 


3p°P—4d°D°, 2A—6155A, A, =6,8- 10% sect 


35®S°—_4p5P, 4=—3047A, A,,, =3,4- 10° sect 


gemessen. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten dieser beiden Multi- 
pletts sind von G. JUrcENs* recht genau experimentell bestimmt 
worden. Bei den infraroten CI-Linien von 8000 A aufwarts zeigte es 
sich jedoch, daB diese in den meisten Fallen nicht mehr aus optisch 
diinner Schicht emittiert wurden. Als Kriterium dafiir dienten einmal 
die Intensitatsverhaltnisse innerhalb der Multipletts, die den theore- 
tischen nicht entsprachen*, zum anderen lieB sich errechnen, daB die 
Intensitat in den Linienspitzen nur wenig unter der der Bogentemperatur 
von 10750 °K entsprechenden Kirchhoff-Planck-Funktion lagen. 


Die Messungen wurden daraufhin side-on fortgesetzt. Hierzu wurde 
die zweitoberste Kupferplatte des Lichtbogens durch 5 mm hohe Ab- 
standsstiicke ersetzt, so daB der Bogen iiber diese Strecke frei brannte 
und der seitlichen Beobachtung zuganglich war. Eine sichtbare Auf- 
weitung des Bogenkerns trat an dieser Stelle nicht auf. Die Abbildung 
des Lichtbogens auf den Monochromatorspalt (Bogenachse in Spalt- 
richtung!) erfolgte jetzt mit einem Hohlspiegel, der zur wechselseitigen 
Abbildung von Bogen und Normalstrahler schwenkbar aufgestellt war. 

Die wirksame Schichtdicke wurde durch die side-on-Beobachtung 
um einen Faktor 30 herabgesetzt, so daB praktisch alle der 14 Multipletts 
im Bereich von 8000 bis 17000 A in optisch diinner Schicht ausge- 
messen werden konnten. 


* Die relativ gute Erfiillung der Landeschen Intervallregel beim CI 1aBt keine 
groBen Abweichungen von der LS-Kopplung erwarten. 

3 EuLER, J.: Ann. Phys. (6) 11, 203 (1953). 

4 Jurcens, G.: Z. Physik 138, 613 (1954). 


118 JOHANNES RICHTER: 


Die Intensitatsmessung der sichtbaren CI-Linien war wegen eines 
starken kontinuierlichen Untergrundes und vieler Banden relativ un- 
genau. Sie wurde durchgefiihrt, um etwa vorhandene Differenzen ein- 
mal zwischen den end-on- und side-on-Messungen zum anderen zwischen 
der photographischen und der photoelektrischen Methode festzustellen. 


Die Messung der Schichtdicken. Um nach der Formel (1) die Uber- 
gangswahrscheinlichkeiten berechnen zu kénnen, ist die Kenntnis der 
wirksamen Schichtdicke L erforderlich. Bei end-on-Beobachtungen 
wurde sie als die Lange des Kupferkanals angesetzt und eine Korrektur 
angebracht, die aus dem side-on gemessenen Intensitatsabfall einer 
Linie vom Ende des Kupferkanals zu den Elektroden hin ermittelt 
wurde. 

Die Bestimmung der Schichtdicke bei side-on-Messungen war etwas 
schwieriger. Es wurde zuniachst der relative Verlauf der Intensitat der 
OI-Linie A= 6155 A und der CI-Linie 4 =9112 A senkrecht zur Bogen- 
achse gemessen. Daraus ergab sich in bekannter Weise® der relative, 
radiale Intensitaétsverlauf /(v) und endlich die wirksame Schichtdicke 
bezogen auf die Intensitat in der Bogenachse: 


L=—_ [ Je) ar. (3) 


Aus L und der absoluten Intensitat der OI-Linie 2=6155 A wurde 
dann die Achsentemperatur und unter Benutzung von /J(7) der radiale 
Temperaturverlauf T(r) berechnet. Aus 7/(7) ergab sich rechnerisch 
wieder die wirksame Schichtdicke fiir die CI-Linie 49112 A. Die ge- 
fundenen Werte sind: 


OL A=6155 A; cgem, = 1,06 mm 


Clin A = ONO cath eens DO iy ase 
S| Qaz wim 
Les = AA mm 


Die gute Ubereinstimmung der letzten beiden Werte legte es nahe, die 
wirksame Schichtdicke fiir die tibrigen CI-Linien ebenfalls zu berechnen. 
Es wurde folgende — aus dem Temperaturverlauf erhaltene — Nahe- 
rungsformel benutzt: 


A 
L =Leron2—1,08 = (mm). (4) 


AE/E ist die relative Differenz der Anregungsenergien der beiden 
Linien. 


® Mascker, H.: Z. Physik 136, 119 (1953). 
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Die MeBwerte und ihre Diskussion 
Ermittlung von Temperatur und Ubergangswahrscheinlichkeiten. Zu- 
nachst wurden die Besetzungszahlen N,, der oberen Terme fiir die ver- 
schiedenen OI- und CI-Multipletts als Funktion der Temperatur be- 
technet. Man braucht dazu die Saha-Gleichungen fiir C, O und unter 
10000 °K auch die fiir CO,, die Quasineutralitatsbedingung, das Dalton- 
sche Gesetz mit P=1 Atm, eine Gleichung die die Zusammensetzung 
des CO,-Plasmas beschreibt und die Boltzmannsche Formel. AuBerdem 
wurde der Herabsetzung der Ionisierungsspannung durch die Beziehung 
AE;=—7-107 Vn (eV) Rechnung getragen®. Dieselbe Formel wurde 
auch bei der Ermittlung der verschiedenen Zustandssummen_heran- 
gezogen. In Fig. 1 ist der Verlauf von N,,(7) fiir zwei Falle dargestellt. 
Aus den gemessenen Intensitéten und Schichtdicken der OI-Linien 
sowie ihren bekannten Ubergangswahrscheinlichkeiten ergibt sich nach 
(1) N,, und daraus die Temperatur. Die MeBwerte fiihrten zu folgendem 
Ergebnis: 
OI 6155 end-on: T = 10700 °K (photographisch ermittelt) 
OI 6155 end-on: T = 10690 °K (photoelektrisch ermittelt) 
OI 6155 side-on: T = 10700 °K (photoelektrisch ermittelt) 
OI 3947 end-on: T = 10800 °K (photoelektrisch ermittelt) 
OI 3947 side-on: T = 10900 °K (photoelektrisch ermittelt) 


Unter Beriicksichtigung der Zuverlassigkeit der einzelnen Werte folgt 
daraus der Mittelwert T =10750 °K. 

Mit dieser Temperatur wurden die zu den CI-Linien gehérigen N,, 
bestimmt und wiederum nach (1) die Ubergangswahrscheinlichkeiten 
ausgerechnet. Fiir den infraroten Spektralbereich sind sie zusammen 
mit den nach BAaTEs und DAMGAARD berechneten Werten in der Tabelle 1 
zusammengestellt. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten einiger sicht- 
barer CI-Linien, die auch schon von H. MAECKER? gemessen wurden, 
finden sich in der Tabelle 2. Die Differenz unserer Werte gegeniiber 


denen von MAECKER konnte nicht aufgeklart werden. 


Fehlerbetrachtung. Jeder in der Tabelle 1 angegebenen Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit liegen mindestens fiinf Registrierungen der Linie bzw. 
des Multipletts zugrunde. Die mittleren, statistischen Fehler der In- 
tensitatsmessungen schwankten mit einer Ausnahme zwischen 1 und § %. 
Eine Fehlerrechnung fiir den relativen Fehler der Ubergangswahrschein- 
lichkeiten Ac, der CI-Linien fiihrt zu dem Ausdruck: 


AAcrm MASE A Joi Alor ALct AAot 
4c eae iesayrlaia ra Te +0467, (5) 


6 UnsOLpD, A.: Z. Astrophys. 24, 355 (1948). 
7 MAECKER, H.: Z. Physik 135, 13 (1953). 
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AuBer den Fehlern in der Intensitatsmessung der CI-Linien gehen alle 
weiteren, auch systematische Fehler in der Intensitaéts- und Schicht- 
dickenbestimmung nur mit dem halben Wert in das Ergebnis ein. Die 


Tabelle 1. Die gemessenen und nach Bates und DAMGAARD berechneten Ubergangs- 
wahrscheinlichkeiten der infraroten CI-Multipletts * 


——__ .0006€&«€UP»_v_.eec....&Y S&S 


5 | : Fehler in Prozent 
Pieter Multiplett Be cee | Agem: 10-® sec! | Aber: 10-® sec? | des Sane 
| | 
UI 2O ES $336 24,6 36 12 
1p0_1p 14540 | durch Wasserdampfbanden gestort 
DN yo Tew) ne — 1D) 9406 Ae 28 12 
38 = 8? S120 OS 9630 17,0 25 15 
3p0_3P 9080 | 19,2 26,5 10 
spo tp 10720 | 13,0 18 15 
TS pee 21030 nicht gemessen, da sehr schwach 
1p —1p? | 10424 14,7 | 15 | 10 
1p 1p 11330 | 15,0 | 24 | 10 
7) S20" ale EO. | durch Wasserdampfbanden gestort, 
Up) = po | eye | nicht gefunden 
Ds 2p Eo) 1B) az 16890 | 9,5 | 12,3 12 
3p—3d 2S, = Sie0 11660 [Defeats | 15 — 
SP Pe 12600 Set | 7s 20 
SD ipl) 14420 | durch Wasserdampfbanden gestort, 
De) 10420 nicht gefunden 
YD = ADO | WERE or anen| 7,0 a 
3—- —8Fo 11760 | 16,9 | 26,5 | 10 
LES =o LPO 22910 nicht gemessen, da sehr schwach 
LP aaj eW) 10548 0,81 16,3 25 
BS Bip (120) De 17461 durch Wasserdampfbanden gestort, 
3p—4s BS yey 13 540 nicht gefunden 
3!) —13:P0 14740 durch Wasserdampfbanden gestért 
Oy ew 11850 8,8 AG 12 


in der Tabelle 1 angegebenen Fehler wurden nach (5) unter Zugrunde- 
legung folgender Einzelfehler berechnet: 


mittlere Fehler der Cl-Intensitat: 1 bis 5% 
mittlere Fehler der Ol-Intensitat: 4% 
systematische Fehler in der Intensitatsmessung: 5% (geschatzt) 
systematische Fehler in der Schichtdickenmessung : 5% (geschatzt) 
Fehler von Ao; nach G. JURGENS# 3% 


* Die relativen Intensitaten innerhalb der Multipletts stimmten, sofern die 
Linien getrennt gemessen werden konnten, innerhalb von + 15% mit den Werten 
nach RUSSEL iiberein. 

** Bei Triplettiibergangen ist eine mittlere Wellenlange angegeben. 
xxx Die beiden Multipletts 3 3D — 3d3D° und 3p 8S —3d2P? konnten nicht 
getrennt werden. Die Gesamtintensitat wurde deshalb im Verhaltnis der theore- 
tischen Werte verteilt. 
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An dieser Stelle erhebt sich die Frage, ob noch mehr, hier nicht an- 
gefihrte Fehler das Ergebnis verfalscht haben kénnten. Zuniichst ist 
ein gréBerer Fehler in der Temperatur des Normalstrahlers denkbar, 
die zwar von EULER, Mc. PHERSON u.a.®8 in guter Ubereinstimmung 
auf 0,4% angegeben wird. — Diesem Fehler entspricht bei A—10500 A 
ein Intensitatsfehler von etwa 2%. — Jedoch erscheint es nicht ganz 
sicher, ob die Zusammensetzung der verwendeten Spektralkohle* in 
den vergangenen Jahren die gleiche geblieben ist. 


Tabelle 2. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten einigey 1m Sichtbaren gelegenen 
Mutltipletts 
eae 

| 


De pee es eA On8 [see] A-10-6 
ose A-10~* [sec] | A-10-8 [sec] one ney ~ 
Multiplett ben end-on photo-  end-on photo- | ee A: aa *] | [sec ie 
ge f im = Cane es oto- Mitte | nach 
eraphisch SEE | elektrisch MAECKER 
3s°P°_4p3P| 4770 = - 1,16 be Se BSG || O52 
BSEPO— 4ptS | 4932 375 = 3; 355) se 20)7o 1,5 
353P°_453D| 5040 0,29 — = 0,3 +30% 0,15 
3s1P°—461D| 5052 1,65 -- qos 4,3 +25% | 0,86 
3s1P°—4p1P| 5380 1,25 1,35 1,4 1,25+20% | 0,71 
252p33D®° —4p3P)| 5800 = 0,31 0,29 OBOE 2005 O47 
Fehler: + 30% +20% +25% 


Eine weitere Moglichkeit fiir systematische Fehler kann noch darin 
liegen, daB der Formelapparat zur Bestimmung der Teilchenzahlen N,, 
nicht genau die Zustande im Lichtbogen beschreibt. Nach dem heutigen 
Stande der Kenntnis lassen sich quantitative Aussagen in dieser Rich- 
tung nur schwer machen®. Das thermische Gleichgewicht diirfte bei 
dem benutzten Lichtbogen mit einer Elektronendichte von etwa 
6 - 1018 cm ~3 zumindest in der Umgebung der Bogenachse gesichert sein. 


Vergleich mit der Theorie. Die drei Ubergangsschemata (?P°) 3s — 3, 
(2P°) 3—3d und (?P°) 3p—4s (siehe das Termschema in Fig. 2) be- 
stehen aus 24 Multipletts, von denen 21 identifiziert werden konnten ***, 
Die beiden erwartungsgem4B sehr schwachen Multipletts 31D —3d1D° 
und 3f%S—4s%P° wurden nicht gefunden, ebenso das Multiplett 
31D —3a1D® bei 19742 A, das offenbar durch die starken Wasser- 
dampfbanden der atmospharischen Luft in diesem Spektralbereich ver- 


deckt war. 


* Ringsdorff: Sorte 513 bzw. Spektral II. 
*xx Die side-on-Messung der sichtbaren Cl-Intensitaten ist durch einen starken 


Bandenuntergrund gestort. 
*kk Ein Teil davon ist im Laboratorium bisher nicht beobachtet worden. 


8 EuLER, J.: Ann. Phys. (6) 14 (1954). 
9 Siehe z.B. FINKELNBURG, W., u. H. MarcKer: Handbuch der Physik, 
Bd. XXII, S. 256. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1956. 
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Die Ubergangswahrscheinlichkeiten der 14 gemessenen Multipletts 
stimmen, wie die Tabelle 1 zeigt, mit einer Ausnahme (s. unten) befrie- 
digend mit den Werten nach Bates und DAMGAARD iiberein. Im Uber- 
gangsschema 3s —3/ liegen die experimentellen Werte ziemlich genau 
um 30% unter den theoretischen. Im Ubergangsschema 3/— 3d ist 
die absolute Ubereinstimmung etwas besser (— 23% im Mittel) jedoch 
streuen die relativen Werte mehr. Dagegen liegt die Ubergangswahr- 
scheinlichkeit der Linie 31P—4s1P® um einen Faktor 20 unter dem 


ie Oe yp, PO ae epi ya 


cm 
3 70"- 
tie = Sa— 
_ ¢— ta— 4¥9—  yg— 4d — 
o—= 2= 
¥ fo i 1) 
670 - 3d. ae 4) — 
43 Sila= ae ust 3d 3d 
\ is vi 2p —— 
Jp \ | mS / 
i NO fake re SS 
\ \ / ew 3p=- 
4 \ SOa— 
Gio / \ | 3p 
\ apt \ | ig 
\ vy 
\ | 2p 
jee Nie 
6 10° gs 


Fig. 2. Ausschnitt aus dem Termschema des neutralen Kohlenstoffs. Die gemessenen Ubergange sind 
eingezeichnet 


theoretischen Wert. Der Grund hierfiir diirfte bei dem 4s1P°-Term zu 
suchen sein, der eine starke Abweichung von der Russel-Saunders- 
Kopplung vermuten lat, wie aus dem Auftreten der sehr kraftigen 
Interkombinationslinie 3 %S —4s1!P® zu schlieBen ist. Diese Linie ist 
die einzige Interkombinationslinie, die in dem untersuchten Spektral- 
bereich gefunden wurde. 

Ein Vergleich der Ubergangswahrscheinlichkeiten der sichtbaren 
CI-Linien mit berechneten war nicht méglich, da bei der Berechnung 
der Linienstarken in der Nahe von Nullstellen interpoliert werden 
muBte. 

Wie schon Bates und DamcGaarp! zeigen konnten, liefert die 
Coulomb-Approximation fiir die Bogenspektren der Elemente mit ein 
und zwei Leuchtelektronen im allgemeinen gute Ubereinstimmung mit 
experimentell gefundenen Werten. G. JURGENS# fand bei etwa 20 Multi- 
pletts des neutralen Sauerstoffs aus den Ubergingen 3s —3p; 3 —5s, 
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6s; 3f—4d,5d in den meisten Fallen eine Ubereinstimmung von 
+25% ; ebenso H. MoTscHMANN!® bei einigen Linien des neutralen 
Stickstoffs. Diese Ubereinstimmung entspricht der hier beim Kohlen- 
stoff gefundenen. Damit diirfte die Erfahrung erhartet sein, in nicht 
allzu komplizierten Spektren mit Hilfe der Coulomb-Approximation zu 
Ubergangswahrscheinlichkeiten zu gelangen, deren Genauigkeit fiir eine 
Reihe von spektroskopischen und astrophysikalischen Problemen aus- 
reichend ist. 


Dem Leiter des Kieler Instituts fiir Experimentalphysik, Herrn Prof. Dr. 
W. LocuTtE-HOLTGREVEN danke ich fiir Anregungen und wertvolle Unterstiitzung, 
der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Uberlassung wesentlicher Teile 
des Spektrophotometers und des Stromversorgungsaggregates. 


10 MoTSCHMANN, H.: Z. Physik 143, 77 (1955). 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 151, S. 124—143 (1958) 


Aus dem Institut fiir Physik im Max-Planck-Institut fiir medizinische Forschung, , 
Heidelberg 


Kernresonanzfluoreszenz von Gammastrahlung in Ir”"' 
Von 
RupDoLF L. MOSSBAUER* 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 9. January 1958) 


Die Kernresonanzabsorption der dem Zerfall von Os!*! folgenden 129 keV-Gamma- 
strahlung in Ir! wird untersucht. Der Wirkungsquerschnitt ftir die Resonanz- 
absorption wird als Funktion der Temperaturen von Quelle und Absorber im 
Temperaturbereich 90° K< T< 370° K gemessen. Die Lebenszeit Tt, des 129 keV- 
Niveaus in Ir! ergibt sich zu (3,67 (%) 101¢sec. Der Absorptionsquerschnitt 
zeigt bei tiefen Temperaturen einen starken Anstieg als Folge der Kristallbindung 
der Absorber- und Praparatsubstanzen. Die Theorie von Lams tber die Resonanz- 
absorption langsamer Neutronen in Kristallen wird auf die Kernresonanzabsorption 
von Gammastrahlung iibertragen. Bei tiefen Temperaturen ergibt sich eine 
starke Abhangigkeit des Wirkungsquerschnittes ftir die Kernabsorption von der 
Frequenzverteilung im Schwingungsspektrum des Festkorpers. 


1. Einleitung 


Die Kernresonanzfluoreszenz von Gammastrahlung ist das kern- 
physikalische Analogon zu der bekannten Fluoreszenzerscheinung der 
Atomhiille: Anregung eines Kernniveaus durch Einstrahlung der eigenen 
Linie, wobei die Emission und Absorption in Kernen gleicher Art statt- 
findet. Die Quanten erfahren bei ihrer Emission bzw. Absorption 
Energieverluste infolge Abgabe von RiickstoBenergie an die emittieren- 
den bzw. absorbierenden Kerne, was zu einer Verschiebung der Emis- 
sionslinie gegentiber der Absorptionslinie fiihrt. Bei Kerniibergangen 
ist, umgekehrt wie bei optischen Ubergangen, die durch den RiickstoB- 
energieverlust der Quanten bedingte Linienverschiebung immer groB 
gegen die natiirliche Linienbreite, d.h. die Resonanzbedingung ist ver- 
letzt. Da jedoch die tatsachliche Breite der Linien durch die Tempera- 
turbewegung der Kerne in Quelle und Absorber bestimmt wird**, die 
zu Doppler-Verschiebungen der Quantenenergien fiihrt, wird fiir einen 
Teil der Quanten der RiickstoBenergieverlust kompensiert und die durch 
den RiickstoBeffekt verletzte Resonanzbedingung wiederhergestellt. 


* Neue Anschrift: Labor fiir technische Physik, Technische Hochschule 
Munchen. 


** Die natiirliche Linienbreite kann in allen hier interessierenden Fallen gegen- 
uber der Doppler-Breite vernachlassigt werden. 
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Die hohen RiickstoBenergieverluste der Quanten bei Kerniiber- 
gangen ergeben bei Zimmertemperatur haufig nur eine geringe Uber- 
deckung der Emissions- und Absorptionslinien, d.h. die Resonanz- 
bedingung ist nur fiir wenige Quanten erfiillt und der Wirkungsquer- 
schnitt fiir den Resonanzeffekt wird unmeBbar klein. Wie zuerst MaL- 
FoRS [1] zeigte, laBt sich in giinstigen Fallen durch Temperaturerhéhung 
ein meBbarer Resonanzfluoreszenzeffekt erzielen*. Diese Methode der 
Temperaturerhéhung, durch thermische Verbreiterung der Linien eine 
starkere Uberlagerung der Emissions- und Absorptionslinien zu _ er- 
reichen, wurde seitdem in einer Reihe von Arbeiten erfolgreich ange- 
wandt [3]. Diese Experimente erfolgten in Form von Streuversuchen, 
wobei jeweils die an den Kernen resonanzgestreuten Quanten von dem 
Untergrund der elastisch gestreuten und der durch den Compton-Effekt 
gestreuten Strahlung abgetrennt werden muBten. Die Messungen 
muBten im allgemeinen auf Quellen beschrankt werden, die keine 
hartere Gammastrahlung emittierten als die untersuchte Resonanz- 
strahlung, um im Nachweiskristall eine Uberdeckung des Photomaxi- 
mums der resonanzgestreuten OQuanten durch das Compton-Kontinuum 
harterer Linien zu verhindern. Die Bestimmung des Kernfluoreszenz- 
effektes durch Messung der resonanzgestreuten Strahlung bietet bei 
weicher Gammastrahlung zwei zusatzliche Schwierigkeiten: 


1. Mit abnehmender Energie wird es immer schwieriger, die Compton- 
Streustrahlung von der elastischen Streustrahlung zu unterscheiden, 
wegen des abnehmenden Energieunterschiedes zwischen primaren und 
Compton-gestreuten Quanten. Erschwerend wirkt sich aus, dab das 
Auflésungsvermoégen der Szintillationsspektrometer mit abnehmender 
Energie abnimmt. AuBerdem steigt der Wirkungsquerschnitt fiir die 
Rayleigh-Streuung bei niedrigen Energien stark an [4]. 

2. Der Wirkungsquerschnitt fiir die Resonanzfluoreszenz ist umge- 
kehrt proportional zur Lebenszeit t,, des Resonanzniveaus **. Fiir Lebens- 
zeitmessungen eignen sich daher gerade die kurzlebigen magnetischen 
Dipol (M1)- und elektrischen Quadrupol (E 2)-Ubergange (1, <10 sec), 
die mit der Methode der verzégerten Koinzidenzen nicht mehr erfabt 
werden konnen. Die Strahlungsiiberginge niedriger Multipolordnung 
zeigen bei niedrigen Energien eine betrachtliche Konversion. Bei 
der Resonanzfluoreszenz wird von den resonanzabsorbierten Quanten 
nur der Bruchteil (1-+-«)? (% = Konversionskoeffizient) wieder als 
Quant reemittiert und nur dieser Bruchteil der resonanzabsorbierten 
Quanten steht fiir die Messung zur Verfiigung. 


* Einen Uberblick iiber die verschiedenen Verfahren zur Kompensation der 


RiickstoBenergieverluste gibt MAatmFors [2]. 
xx Diese Beziehung gilt nicht mehr fiir Festkérper bei tiefen Temperaturen; 


vgl. Abschnitt 3. 
Z. Physik. Bd, 151 9 
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Die genannten Schwierigkeiten lassen sich umgehen, wenn der Kern- 
resonanzeffekt in Absorption gemessen wird. Da jedoch der Effekt, 
besonders bei weicher Gammastrahlung, sehr klein ist gegenitber den 
Absorptionseffekten der Atomhiille, werden bei einem Absorptions- 
experiment zur Messung der Lebenszeit eines Kernniveaus extreme An- 
forderungen an die Genauigkeit und Stabilitat der MeBapparaturen 
gestellt. Dafiir bietet ein Absorptionsexperiment gegentiber einem 
Streustrahlungsversuch den Vorteil eines um einen Faktor 1 +-« hoheren 
Wirkungsquerschnittes und erméglicht eine einfachere Interpretation 
der MeBergebnisse. 

Die Kernresonanzfluoreszenz besitzt besonderes Interesse 1m Energie- 
gebiet weicher Gammastrahlung, da bei tiefen Temperaturen in diesem 
Energiegebiet bei Festkérpern Einfliisse der chemischen Bindung zu 
erwarten sind. 

In der vorliegenden Arbeit wurde durch ein Gamma-Absorptions- 
experiment die Lebenszeit t, des 129 keV-Niveaus in Ir" bestimmt. 
Untersuchungen bei der Temperatur des fliissigen O, ergaben einen 
starken Einflu8 der chemischen Bindung auf den Wirkungsquerschnitt 
fiir die Kernabsorption. Der aufgefundene Bindungseffekt wurde mit 
Hilfe der Theorie von LAmp, die zu diesem Zweck fiir den Fall der 
Emissionslinie erweitert wurde, theoretisch gedeutet. Der Bindungs- 
effekt ist sehr empfindlich vom Schwingungsspektrum des Festkérpers 
abhangig. 


2. Kernresonanzfluoreszenz und chemische Bindung 


Die Absorptions- und Emissionslinien sind ihrer Lage und ihrer Form 
nach vom Bindungszustand abhangig. Insbesondere ist der RiickstoB- 
energieverlust der emittierten und auch der resonanzabsorbierten Quan- 
ten abhangig von den Energieaufnahme- und Energieabgabeméglich- 
keiten der Systeme, denen die betrachteten Kerne angehéren (z.B. 
Molekiile oder Kristalle). 

Ein freier Kern der Masse m iibernimmt bei Emission eines Quants 
der Energie Ey eine RiickstoBenergie R, die gegeben ist durch 


R= Ei 2mc. (1) 


Im Falle einer chemischen Bindung des Kernes in einem Kristall muB 
der Kristall die RiickstoBenergie als innere Energie aufnehmen. Wegen 
der Quantelung der inneren Energie kénnen jedoch beim RiickstoB nur 
diskrete Energien aufgenommen werden und die RiickstoBenergie 
hangt ab von den Wahrscheinlichkeiten fiir die Anregung der Gitter- 
schwingungen des Kristalles. Bei Temperaturen T, die groB sind gegen 
die Debyesche Temperatur © des Kristalles, ist die statistische Ge- 
schwindigkeitsverteilung der Kerne unabhangig von der Bindung und 


Kernresonanzfluoreszenz von Gammastrahlung in Ir!9! pear 


es erfolgt eine ungehinderte Ubertragung der vollen RiickstoBenergie 
nach (1). Mit abnehmender Temperatur gelangt eine zunehmende An- 
zahl vorzugsweise der hochfrequenten Schwingungsoszillatoren des Kri- 
stalles in den Grundzustand. Diese Oszillatoren kénnen keine Energie 
mehr abgeben und die Linienform wird unsymmetrisch, wenn die Riick- 
stoBenergie nicht groB ist gegen die obere Grenzenergie h w, des Schwin- 
gungsspektrums des Kristalles. Lams [5] berechnet die Lage und Form 
der Absorptionslinie beim Resonanzeinfang langsamer Neutronen in 
Kristallen und gibt Naherungen fiir spezielle Bindungsfalle an. Hier- 
nach besitzt die Absorptionslinie im Fall schwacher Bindung und unter 
der Annahme, daB der Kristall als Debye-Kontinuum aufgefaBt werden 
kann, dieselbe Form wie in einem idealen Gas, wobei jedoch an die Stelle 
der tatsdchlichen Temperatur T eine Temperatur T*>T tritt, die 
der mittleren Energie pro Schwingungsfreiheitsgrad des Kristalles ent- 
spricht. Im Falle starkerer Bindung zeigt die Absorptionslinie bei 
tiefen Temperaturen eine komplizierte Struktur und eine Verschiebung 
zu kleineren Energien, verbunden mit dem Auftreten eines Maximums 
an der Stelle der Resonanzenergie. Die Linienform wird um so unsym- 
metrischer, je kleiner das Verhaltnis R/kO@ ist. 

Die Arbeit von LAMB 1aBt sich leicht fiir die Emissionslinie erweitern 
und kann dann direkt auf die Gammaresonanzprozesse angewandt 
werden. Bei der Resonanzfluoreszenz des 129 keV Niveaus in Ir!” ist 
R=0,046 eV und kO =0,025 eV. Der Fall schwacher Bindung in der 
Definition nach LAMB [4] ist hier bei Temperaturen 7< 200 °K nicht 
mehr realisiert. 


3. Theorie 
Nach Lamp [4] gilt fiir den Wirkungsquerschnitt fiir die Resonanz- 
ae al a (E) = (I*/4) 05 W,(B) (2) 


((’ = totale Energiebreite des Resonanzniveaus; E = Energie der ein- 
fallenden Quanten; o, = Wirkungsquerschnitt fiir exakte Resonanz). 
W,(E) bestimmt Lage und Form der Absorptionslinie: 


W, (E) (|) Real f dy exp [ip(E — Ey +iT}2)+e.(H)]. Ga) 
Dabei ist 


s (P 5)? 
ES aapperyeta a Pe 


x [(@, + 1) exp (—tpho,) + &,exp ((uho,) —1— 20,]. | 


E, ist die Resonanzenergie, w, die Frequenz der s-ten Normalschwingung 

des Kristalles, m die Kernmasse, p der Impuls des Gammaquants, é der 

Polarisationseinheitsvektor, 3.N die Zahl der unabhangigen Freiheits- 
9* 
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grade im Kristall und , die mittlere Besetzungszahl des s-ten Oszillators:: 
ees 4[(hodk? — 1). (5) 


Wie sich leicht zeigen laBt* gilt fiir die Emissionslinie**: 


W, (E) = (2/P) Real [ duexp [¢u(E — Ey + iT|2)+ g()] (3) 
mit : 
Tea aelia | 
AU Deeg Fee (4b) 


x [(@, + 1) exp (¢uho,) +a, exp (—tuhow,) — 1 — 2a,). | 
Die Berechnung der Integrale (3) wird in Debyescher Naherung durch- 
gefiihrt ***. Die Debye-Temperaturen der transversalen und der longi- 
tudinalen Schwingungskomponenten werden gleichgesetzt. 
a) Fiir ukO< 1 folgt 

gu(u) ~ —tuR—pw Re, (6a) 
ge(u ~tiuR—p Re. (6b) 
R ist die RiickstoBenergie nach (1) und e« die mittlere Energie pro 


Schwingungsfreiheitsgrad des Kristalles: 
O/T 


e(T) =kT* =3kT (TIO) | aa a 7) Bat. (7) 


b) Fir ukO>1 gilt 
g, (00; a Ae 6S = aa oy. (pee) 


_ 1 
me, 
—2mihw,N | Sa 2) 


s * \ 


Peal 1 1\ 3N(hiw)? 
— — 7% a = - - = = || t= 
pe lvduriiue oC es 


@/T 


= — (6R/kO) (TIO? | ( esi 3) eat. 


0 


* Der Beweis sei kurz angedeutet: Die Gl. (8) von Lams [5] ist fiir die Emis- 
sionslinie zu ersetzen durch W ({a,}; {7,}) = — (as | 2" ms) — : 
| 2p = E+ Elm.) — Blas) + 1 Fa |" 
wo (a,| H’|,) das Matrixelement fiir einen Ubergang n,—> a, des Gitters bedeutet, 
der von der Emission eines Quants mit dem Impuls Pp begleitet ist. In Gl. (17) 
von [4] erscheint dann n, an Stelle von «,. Wenn man dann alle folgenden Sum- 
mierungen iiber «, statt tiber , erstreckt und tiber x, statt iiber a, mittelt, so erhalt 
man unsere Gln. (3b) und (4b), wenn man im Endergebnis wieder a, statt n, setzt. 
** Die Funktionen W,(E) und W,(E) und damit auch die Emissions- und Ab- 
sorptionslinien legen spiegelsymmetrisch zur Geraden 1D ahve 
*** Die Summationen in (4) enthalten auch die Summationen iiber die Polari- 
sationsrichtungen. 
**x* Unsere Gl. (8) unterscheidet sich um einen Faktor 3 von der bei LAMB [5] 
angegebenen Gl. (36). 
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Der experimentell bestimmbare mittlere Wirkungsquerschnitt Oa L) 
ergibt sich, wenn man o(E) in (2) mit der auf 1 normierten Verteilungs- 
funktion der emittierten (einfallenden) Quanten multipliziert und iiber 
alle Energien summiert (7, 7, = Temperatur von Quelle bzw. Ab- 
sorber). Wegen 

loo} 

(2x) f W,(E) dE =1 

0 

gilt daher 


@ = fiatB) ion) WEE | 
und mit (2) ’ (9) 


G, = (7/82) oy [ W,(E) W,(E) dE. | 

a 
Wenn der Ubergang in den Grundzustand auch durch innere Umwand- 
lung (Konversion) erfolgen kann, dann ist zu unterscheiden zwischen 
dem Wirkungsquerschnitt (0), fiir die Resonanz-Streuung und dem 
Wirkungsquerschnitt (09), fiir die Resonanz-Absorption. Fiir die 
Resonanz-Streuung gilt nach JACKSON [6]: 


(2Ig+ 1) AG Hi? (2Ig+1) 4% ae (10) 


(%0)s = (2Ig+1) 20 Te (2I,+1) 2% (1+a)? 
Dabei sind 2/-+1 die statistischen Gewichte des angeregten (a) und 
des Grundzustandes (g), H die relative Haufigkeit des resonanten 
Isotops, A, die Resonanzwellenlange, J’ die totale Energiebreite des 
Resonanzniveaus, J’, die partielle Energiebreite fiir Strahlungsemission 
und « der Konversionskoeffizient. 

Bei der Resonanzfluoreszenz geht durch Quantenemission nur der 
Bruchteil [7/I" aller Zwischenzustande in den Grundzustand iiber, der 
Bruchteil (1’— 2?)/I” aber durch Konversion. Bei der Resonanzabsorp- 
tion tragen alle Zwischenzustande zu dem Wirkungsquerschnitt bei und 
es gilt daher 


(Cole = (LIE) - 60) = pia qy oe HUGE). (11) 
Im Falle der Resonanzfluoreszenz an Ir!%! (E,=129 keV) kann die 
Berechnung der Linienformen bis herab zur Temperatur des fltissigen 
O, naherungsweise in zwei Schritten durchgefiihrt werden: 
4. Im Bereich |E—£E,|>TI ergeben nur die Werte wkO<1 einen 
wesentlichen Beitrag zu dem Integral (3), und (6) kann noch als brauch- 
bare Naherung beniitzt werden: 


W, (E) = (2/L) eae cos(E = Ho R) wexp(—wl/2 =p" Re) | (12) 


= (4/1) p(E; 4). 
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Dabei gilt fiir die Emissions- (e) und Absorptionslinie (a) baw.*' 


y(E.; %.) = ~ |x exp (—& 2/4), (13a) 
p (Ea3 Xa) [2) Ve &, exp (—Ez 4/4), (13 b) 
wobel 
¢=(E=f,eRisl, =. Low ial. (14) 
A=2y REIS: Av=2 REI. (15) 
ge ee f= 1A, c (16) 


A ist die Doppler-Breite des Niveaus und 7,*, 7;* bezeichnen die Tem- 
peraturen des Absorbers und der Quelle, die nach (7) den mittleren 
Energien pro Schwingungsfreiheitsgrad des Kristalles entsprechen. 

2. Im Bereich um E = E, erhalt man eine gute Naherung fiir W(E), 
wenn man den Integrationsbereich in (3) an der Stelle wkO=1 auf- 
spaltet und in den beiden Bereichen die Naherungen (6) bzw. (8) beniitzt: 

1/kO 


WE) = (2/C) f ducos(E — Ey + R)wexp(—pI/2—w? Re) + 
+ (2/I ) faye cos (E — Eo) # €XP (8o0(T) — wL]2). 


Das erste Integral liefert nur einen kleinen Beitrag zu W,,(£) und es 
gilt in guter Naherung (I/kO <1): 
= megs T)) 
Wy (B) = WelB) + gee (17) 
Im Bereich | E — E,|>>I" kann der zweite elt in (17) gegenitiber 
W,(£) vernachlassigt werden und es folgt durch Zusammenfassen von 
(12) und (17) fiir die Emissions- bzw. Absorptionslinie: 


> Gs, 
WAE) = (AIP) p(Eai %) + og RECT (18a) 


: EXP Loo (Ta) 

UAC a TOWN A een ee af (18b) 
Die durch die Kristallbindung modifizierten Emissions- und Absorp- 
tionslinien des 129 keV-Uberganges in Ir! besitzen nach (18)** (mit 
Ausnahme in der Umgebung der Resonanzstelle E,) bei der Temperatur T 
nahezu die gleiche Form und Lage wie in einem idealen Gas bei einer 
Temperatur 7*, die nach (7) der mittleren Energie pro Schwingungs- 
freiheitsgrad des Kristalles entspricht. An der Resonanzstelle E = Eo 


* Vgl. Lams [5], Gl. (32). 


** Die Gln. (18) verlieren ihre Giiltigkeit bei Temperaturen unterhalb der 
Temperatur des fliissigen O,. 
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erhebt sich dariiber bei Temperaturen T<O eine mit abnehmender 
Temperatur stark ansteigende Linie der Breite J’ (Fig. 1). Die Resonanz- 
bedingung wird also mit abnehmender Temperatur fiir einen immer 
groBer werdenden Bruchteil der Quanten erfiillt. 


| Emissionsspektrum 
! 
1 
1 


x750 


£,-R & E£,+R — Energie 


: x7150 
Absonphionsspekirum H 


£-R a £,t+R — Energie 


Fig. 1. Lage und Form der Emissions- und Absorptionslinien des 129 keV-Uberganges in Ir!*! bei T = 88° K, 
fiir eine Lebenszeit t= 10-"" sec. Nullpunkt der Energieskala unterdriickt; Einheit der Ordinate willktirlich; 
Hohe der Linien bei E = E, (Resonanzenergie) im Verhdaltnis 1:150 verkiirzt dargestellt 


Der Wirkungsquerschnitt o, ergibt sich durch Eintragung von (18) 
in (9). Dabei liefern nur zwei Integrale einen wesentlichen Beitrag: 


co 


[ (4) y Es x) (410%) p Gai %~) @E und [BES + fe) ap 


. 


0 


Ausfiithrung der Integrationen ergibt fiir den mittleren Wirkungsquer- 
schnitt fiir die masachagithe 


— 4R2 | . ae exp [8.0 (Zp) + 800(Z)]- (19) 


dle Yn ETH exp atm 


Die Unscharferelation ergibt fiir die mittlere Lebenszeit t des Resonanz- 
niveaus und fiir die mittlere Lebenszeit t,, fiir Zerfall durch Strahlungs- 
emission: 


thf =n, +0) =7,/1 + a) = Gin2 (20) 
(« = Konversionskoeffizient, 7, = Halbwertszeit). 


Bei héheren Temperaturen kann der 2. Term in (19) vernachlassigt 
werden und es folgt nach (11), (19), (20) ¢,4~1/t,. Bei tiefen Tempera- 
turen dominiert der von der Lebenszeit unabhingige 2. Term in (19). 
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4. Versuchsanordnung 


Fig. 2 zeigt die Versuchsanordnung, Fig. 3 den Aufbau des Absorber- 
Kryostaten. Die Absorber, zwei je etwa 0,4 mm dicke gewalzte Iridium- 
bzw. Platinbleche von 35 mm Durchmesser waren so befestigt, daB bei 
der Abkiithlung eine ungehinderte Kontraktion derselben méglich war. 

Untersucht wurde die Absorption der beim Beta-Zerfall von Os! 
ausgesandten 129 keV Gammastrahlung in Iridium. Fig.4 zeigt das 
Zerfallschema [7] und das beobachtete Spektrum, das neben der 16d- 
Aktivitat von Os! noch Komponenten der 95d-Aktivitat von Os185 
enthalt [8]. Die harten, beim K-Einfang von Os}*° ausgesandten Linien 
von Rel bei 640 keV und bei 875 keV durchsetzten die Absorber 


gaya 


70cm 
———4 


Fig. 2. Versuchsgeometrie. A Absorber-Kryostat; P Kryostat mit Quelle; D Detektor: NaJ(T1)-Kristall 
(22 mm hoch, 40 mm Durchmesser) und Photomultiplier; A Kollimator (Bohrung 18 mm); 4 und P werden 
von den Armen eines schweren Stativs getragen 


nahezu ungeschwacht, wahrend die weiche 129 keV-Strahlung von 
Ir! durch den Photoeffekt stark absorbiert wurde. Die harten Kom- 
ponenten von Re!° iiberlagerten daher im Nachweiskristall mit ihrem 
Compton-Kontinuum erheblich die 129 keV-Resonanzlinie. 

Wahrend die Selbstabsorption der Resonanzlinie in der Quelle 
stark mit der Dicke des Praparates zunimmt, erfahren die harten 
Strahlungskomponenten von Re1®* nur eine geringfiigige Selbstabsorp- 
tion. Die von der Quelle emittierte Strahlungsintensitat verschiebt sich 
daher mit zunehmender Schichtdicke des Praparates zugunsten der 
harteren Strahlungskomponenten. Die Praparatsubstanz wurde deshalb 
flachenférmig angeordnet (Oberflache 80 mm?) und die Menge auf 0,6 ¢ 
beschrankt. Die Substanz — analysenreiner pulverférmiger Osmium- 
schwamm — wurde vor der Bestrahlung im Vakuum in eine diinnwan- 
dige Quarzkiivette eingeschmolzen. Die 65 mCurie starke Quelle wurde 
an den Boden eines zur Aufnahme von fliissiger Luft dienenden zylinder- 
formigen Quarzbehalters angeschmolzen, der sich mit dem Praparat 
in einem Dewargefa8 befand. Die beschriebene Montage der Quelle 
war erforderlich, um Praparatbewegungen infolge einer Kontraktion 
der Aufhangevorrichtung bei der Abkithlung auf ein Minimum zu be- 
schranken. Derartige Praéparatbewegungen kénnten zu einer Anderung 
der von der Quelle ,,gesehenen“ mittleren Schichtdicke des Absorbers 


Kernresonanzfluoreszenz von Gammastrahlung in Ir! 133 


fiihren, sofern dieser nicht vollstandig planparallel ist*. Die haupt- 
sachliche experimentelle Schwierigkeit bei der Lebenszeitmessung lag 
In einer sicheren Ausschaltung eines solchen Einflusses von Anderungen 
der Geometrie bei der Abkithlung auf die Messung. Das Problem wurde 
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Fig. 3 Fig.4au. b 


Fig. 3. Absorber-Kryostat (schematisch) mit einer durch zwei Schnurztige bedienbaren Drehvorrichtung, um 

abwechselnd zwei verschiedene Absorber A, und A, in den Strahlengang zu bringen. D DewargefaB; S Achse 

des senkrecht zur Zeichenebene verlaufenden Strahlenbiindels; T Trolitulisolator. Schnurzug und Thermo- 

elemente werden durch die fliissige Luft in Messingréhrchen gefiihrt, die in den Boden des Luftbehalters 
eingelotet sind 


Fig. 4a u. b. a Zerfallschema von Os!!. b Spektrum des natiirlichen Osmiumisotopengemisches, gemessen 
hinter 0,4 mm Iridium 4d nach AbschluB der 12d-Neutronenbestrahlung 


befriedigend gelést durch die beschriebene Art der Aufhangung der 
Quelle, durch die Verwendung von nahezu planparallelen Absorbern ** 
* Eine Anderung der Schichtdicke des Absorbers von nur 0,1 pu. hatte bereits 


zu Absorptionseffekten in der GréBenordnung der gemessenen Effekte geftihrt. 
** Wir danken der Fa. Heraeus Platinschmelze fiir die Herstellung und leih- 


weise Uberlassung der Edelmetallabsorber. 
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groBer Oberflache und durch die Wahl eines relativ groBen Abstandes 
der Quelle von den Absorbern (mindestens 50 cm). Die Temperaturen 
der Quelle und der Absorber wurden mit Eisen-Konstantan-Thermo- 
elementen gemessen. Die ganze Anordnung wurde auf optischem Wege 
justiert. 

Fig.5 zeigt das Blockschema der elektronischen Nachweisapparatur. 
Der Aufbau und die Betriebsweise waren darauf abgestellt, Schwan- 
kungen in der Zahlhaufigkeit auf ein Mindestmaf zu beschranken, Zale 


Fig. 5. Blockschaltbild der elektronischen MeBanordnung. (Die Stromversorgung wurde nicht dargestellt. ) 

A Photomultiplier RCA 6342 Betriebsspannung 1,3 kV; B Vorverstarker [9]; C Hauptverstarker; D Ein- 

kanaldiskriminator [10]; E Dualuntersetzer Untersetzungsfaktor 21°; ¥ Registrierstufe mit mechanischem 
Zahlwerk 


durch Verwendung von Schaltelementen mit kleinen Temperatur- 
koeffizienten. Die ganze Anlage wurde von einem auf +0,5% span- 
nungsstabilisierten Netz betrieben. Das Hochspannungsgerat und die 
Heizung der Verstarker wurden zusatzlich durch einen magnetischen 
Spannungsgleichhalter stabilisiert. 


5. MeBverfahren 


Eine direkte Bestimmung des Wirkungsquerschnittes fiir die Kern- 
resonanzabsorption durch eine Messung des totalen Schwachungs- 
koeffizienten ist im allgemeinen nicht méglich, da die Kernresonanz- 
absorption gewohnlich sehr klein ist gegentiber den Absorptionseffekten 
der Atomhiille. Der Kernresonanzeffekt in Ir! wurde daher durch 
eine Differenzmessung bestimmt, wobei die Absorption der Resonanz- 
linie im Resonanzabsorber Iridium bei verschiedenen Temperaturen 
unter Bedingungen gemessen wurde, bei denen die auftretenden Intensi- 
tatsanderungen in direkter Beziehung zu dem Wirkungsquerschnitt 
fiir die Resonanzabsorption standen und jegliche Nebeneffekte aus- 
geschaltet wurden. Der Wirkungsquerschnitt 6,, ist nach (19) eine 
Funktion der Temperaturen der Quelle und des Absorbers. Aus Griinden 
der Temperaturabhangigkeit der totalen Absorption wurden alle Mes- 
sungen bei konstanter Temperatur des Absorbers durchgefiihrt, d.h. 
es wurde jeweils nur die Temperatur der Quelle variiert. Die Temperatur- 
abhangigkeit der totalen Absorption hat ihren anschaulichen Grund 
darin, daB sich die Zahl der Atome pro cm? der Oberfliche einer ab- 
sorbierenden Substanz mit der Temperatur dndert [7]. Dieser Effekt 
hatte im vorliegenden Fall dem Kernresonanzeffekt entgegengewirkt 
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und ihn dabei vollstandig iiberdeckt, was durch Beschrankung der 
Temperaturvariationen auf die Quelle verhindert wurde. Natiirlich 
zeigt auch die Selbstabsorption in der Quelle einen (allerdings kleineren) 
Temperaturgang. Dieser Effekt, der ebenfalls dem Resonanzeffekt 
entgegenwirkt, konnte jedoch experimentell eliminiert werden durch 
abwechselnde Intensitaétsmessungen mit dem Resonanzabsorber und 
einem Vergleichsabsorber. Da der Selbstabsorptionseffekt der Quelle 
die Intensitat hinter beiden Absorbern beeinfluBt, wahrend der Kern- 
resonanzeffekt nur beim Resonanzabsorber auftritt, fallt ersterer Effekt 
bei einer Differenzmessung heraus, wenn jy 

die Absorber so abgestimmt sind, daB 

sie ungefahr gleich stark absorbieren. 


Die Resonanzlinie wurde aus dem %§ 
Zerfallspektrum des Osmium-Isotopen- © 
gemisches durch den Einkanaldiskrimi- $ 
nator D, (Fig. 5) ausgeblendet. Um den & 
Einflu8 von Schwankungen des Schwel- NE) 


lenwertes des Einkanaldiskriminators auf 
die Messungen zu vermindern, wurde der 
Kanal auf 25% des ganzen erfaBbaren 
Spektralbereiches gedffnet *. Die aus dem hy bas Depa ee : 
Spektrum ausgeblendete Resonanzlinie  Kanals des Finkanaldiskriminaters zur 
wurde durch entsprechende Wahl der ee 
Verstarkung der maximalen Kanalbreite 

angepaBt. Die harteren Komponenten des Spektrums fiihrten dabei zu 
einer Ubersteuerung des Hauptverstarkers, die jedoch keinen Einflu8 auf 
den ausgeblendeten Teil des Spektrums hatte. 

Um die Schwankungen der Verstarkung (insbesondere des Multi- 
pliers) aufzufangen, wurden die Begrenzungen des Kanals so eingestellt, 
daB kleine Schwankungen der Verstarkung in erster Naherung keine 
Anderung der Impulshaufigkeit im Kanal verursachten. Das Ver- 
fahren wird durch Fig. 6 illustriert: Eine Anderung der Verstarkung 
fiihrt zu einer Expansion bzw. Kontraktion des Spektrums lings der 
Abszisse. Wenn der ausblendende Kanal so eingestellt wird, dab 
N(E,)E,xN(E,) Ez, so wird die Impulshdufigkeit, wie sich leicht 
zeigen laBt, in erster Naherung nicht durch kleine Verstarkungsschwan- 
kungen beeinfluBt, weil sich die bei einer Verstarkungsénderung neu 
in den Kanal eintretenden und die austretenden Anteile des Spektrums 
kompensieren. Diese Beziehung ist annahernd erfiillt bei der in Fig. 7 
gezeigten bei den Messungen beniitzten Einstellung des Kanals auf die 
Resonanzlinie. Durch das beschriebene MeBverfahren konnten die 


N(E2) 
E, fe 
—- /mpulshohe 


* Hierzu wurde die Gegenkopplung im Fensterverstarker der Schaltung [70] 
erhoht. 
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t 


relativen Schwankungen nicht-statistischer Natur in der Zahlhaufigkeit 
auf rund 0,1% beschrankt werden. 

Als Resonanzabsorber diente Iridium (Z = 77), als Vergleichsabsorber 
Platin (Z=78). Der Intensitatsunterschied der die beiden Absorber 
durchsetzenden Strahlung betrug bei Zimmertemperatur etwa 0,1 % 


N 
=U 
sec 

7000 

750 

500 

250 

Kana/ 
Oo [= mT 
0 70 20 JO 40 50 60V 
—- /mpulshohe 

Fig. 7. Einstellung des Kanals des Einkanaldiskriminators auf die 129 keV-Linie in Ir™?, t——— Aus 
schnitt aus dem Zerfallspektrum von Os! + Os!®1 5d nach der Neutronenbestrahlung. ------ Ausschnitt 
aus dem Zerfallspektrum einer Osmiumquelle, deren Os"™!-Aktivitat bereits abgeklungen ist. Beide Spektren 
sind auf gleiche Intensitat bei hohen Energien normiert. — Das Verhaltnis v der Impulshdufigkeiten der 


129 keV-Linie zu allen im Bereich des Kanals liegenden Linien ist v = 0,757 


Gemessen wurden die totalen Strahlungsintensitaten J/* und J}* hinter 
dem Resonanzabsorber (Ir) und dem Vergleichsabsorber (Pt). 


Bei den Messungen zur Bestimmung der Lebenszeit des 129 keV- 
Niveaus in Ir! befanden sich die Absorber stets auf Zimmertemperatur 
und es wurde nur die Temperatur der Quelle variiert. Bei jeder MeB- 
reihe wurden zunachst wiederholt abwechselnd die Intensitaten J/" (7) 
und J} (Z3) gemessen, wobei sich die Quelle auf der Zimmertemperatur 
7, befand. Nach Abkithlung der Quelle auf die Temperatur J, des 
fliissigen O, erfolgten analog wiederholte Messungen von J/"(7,) und 
T;*(Z,). Jede Messung mit dem Resonanzabsorber wurde eingeschlossen 
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durch zwei Messungen mit dem Vergleichsabsorber, um einen linearen 
Gang in der elektronischen Apparatur zu eliminieren. 

Bei den Messungen zur Untersuchung des Einflusses der chemischen 
Bindung auf die Kernresonanzabsorption befanden sich die Absorber 
stets auf der Temperatur des fliissigen O,. Die Temperatur der Quelle 
wurde variiert zwischen dem Siedepunkt des O, und dem des Wassers. 

Mit Hilfe des zweiten Zweiges der elektronischen Nachweisapparatur 
(vgl. Fig. 5) wurde parallel zum eigentlichen Experiment taglich das 
gesamte Zerfallspektrum des Osmium-Isotopengemisches aufgenommen. 
Die hierbei gemessenen Spektren dienten zur Ermittlung des (zeit- 
abhangigen) Beitrags des der Resonanzlinie iiberlagerten Compton- 
Kontinuums der harten Komponenten von Re!®* zu der Zahlhaufigkeit 
im Kanal des Einkanaldiskriminators. In der Versuchsgeometrie der 
Fig. 2 wurde das Spektrum von Os?*® (95d) durch Messungen mit einem 
Osmiumpraparat bestimmt, dessen 16d-Os!%-Aktivitat bereits ab- 
geklungen war. Subtraktion des auf den zeitlichen Aktivitaétsabfall 
korrigierten Zerfallspektrums von Os!®° vom Gesamtspektrum Os!* + 
Os! lieferte dann das Zerfallspektrum von Os!®. Aus diesen Daten 
ergab sich unmittelbar das fiir die Auswertung der Messungen bendtigte 
zeitabhangige Verhaltnis v der Intensitat der 129 keV-Resonanzlinie 
zur gesamten im ausgeblendeten Bereich des Spektrums gemessenen 
Intensitat. Fig. 7 zeigt ein Beispiel. 


6. Auswertung der Messungen 


Im folgenden bezeichnet der Index 0 die 129 ke V-Resonanzstrahlung, 
der Index 7=1, 2,... die nicht-resonanten Strahlungskomponenten, 
die der Resonanzstrahlung im ausblendenden Kanal iiberlagert sind. 
of und o} sind die Wirkungsquerschnitte (Einheit cm?) fiir die Ab- 
sorption der i-ten Strahlungskomponente in Platin (Pt) bzw. Iridium 
(Ir). ist die Zahl der Atome pro cm? Absorberoberflache und 7 ist 
die Temperatur der Quelle. Fiir die hinter den Absorbern gemessenen 
Strahlungsintensitaten gilt 


I(T) =SI(T)=LE esp (— a" of Hl, ta) 
PG) = SIE) = Dh) exp [— a oP, (A) 
IF (E) =H (Y= SH exp [— mi of (HY, te) 
I(T) = S(T) = VLD) exp(— no (BY. (24d) 
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Da nur die Temperatur der Quelle variiert wird, sind n* und n* kon- 
stant und es gelten die Beziehungen 


GP (1) = oF to, One (22a) 
a (To) = oe (Ui \ =. Oe ed =e Ae oaerenyio (22b) 
lot (LL) og i) | ler — G6! (T)|<1)/n™. (22c) 


Weiter werden eingefiihrt die relativen “gerne gai a; >0, 
die sich beim Temperaturiibergang T,—> 7,(7; > 7%) der Quelle infolge 
Anderung der Selbstabsorption in der Quelle ergeben: 


CAT) St oe 1=0,1,2,...,%. (23) 


Die Absorber absorbieren nahezu gleich stark (vgl. Abschnitt 5) und alle 
Temperatureffekte verursachen nur kleine Intensitatsanderungen, d.h. 
es gilt 

LE) = TB. ta Osler (24a) 


n<1 ——() cleo aemeneye Hie (24b) 
Fithrt man als experimentell bestimmbare GréBe die Differenz ein: 


Pt ee Sh (TE TS (Te 
M a= hi oe n ( 2) pet v3 - Uy (25) 
IP (Tp) Te (Ty) 


so erhalt man aus (21) bis (23) 


n 


M & es a, 1;(T;) [exp (— n®* oft) — exp (— n™oi"(T}))] — 


i=0 
— To(h) [exp (— n!* of (Z)) — exp (— nl" of (T))]} /T(R). 

Der erste Term wird nach (24) klein von héherer Ordnung und es folgt 
M w I, (Tj) exp (— n™ of (G)) x | 

x [1 — exp (nog! (Z) — nl" og (D)IIE (LE). J 


Bezeichnet man mit v den zeitabhangigen Bruchteil, der von der ge- 
samten im Bereich des Kanals des Einkanaldiskriminators gemessenen 
Intensitat auf die Intensitat der Resonanzlinie entfallt (vgl. Abschnitt 5) 


(26) 


v = 1,(T) exp [— n™ of (L) Tz (Hh), (27) 
so folgt aus (26) und (22c): 
M won™ [Gra (TZ; 3) Ora ta) lh (28) 


Bei den Messungen zur Bestimmung der Lebenszeit wurden die Absorber 
nicht gekthlt. Dann kann der zweite Term in (19) vernachlassigt wer- 
den und der Wirkungsquerschnitt G,, fiir die Resonanzabsorption wird 
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umgekehrt proportional zur Lebenszeit t, des Niveaus. Nach (1), (11), 
(15), (19), (20) gilt in diesem Fall: 


Se Met JE h / om 
Se ar ae =a 2k a (Ts + Tf) 


x exp[— E%/2m 2k (T* + T*)]. 


x 
(29) 


a 


Bei der Auswertung wurden folgende numerische Daten verwendet: 


Spin des Grundzustandes von Ir!*!: i=s [11] 
Spin des 129 keV Niveaus von Ir™: are [7] 
Relative Haufigkeit des Isotops Ir: H = 38,5 % 

Debye-Temperatur von Iridium: OR 2857 Kk Wii2] 


Fiir die Temperaturen 7; und 7;* von Absorber und Quelle folgt aus (7): 


T* = 316° K 
T* = 120° K 


Zimmertemperatur (303° K): 
Fliissige Luft (gemessener Mittelwert 88° K): 


Zahl der Iridium-Atome pro cm?: 


ni = 2,78 - 102 cm? 


7. MeBergebnisse 


Tabelle 1 enthalt die Ergebnisse der Messungen zur Bestimmung 
der Lebenszeit des 129 keV-Niveaus in Ir®1. (Temperaturen der Quelle 


Tabelle 1 
1 2 | 3 4 5 
Nr. GPT |g PTE M-10? (M/2) « 108 
T=T,=303°K | T=T,=88°K 
di 1,346+0,31 1,074 + 0,24 0,272 + 0,39 0,341 + 0,49 
2, 4,585 +0,19 4,359+0,21 0,226 + 0,28 0,285 + 0,35 
3 0,580 + 0,25 0,127 + 0,23 0,453 + 0,34 0,574 + 0,43 
4 0,653 + 0,16 0,297 + 0,28 0,356 + 0,33 0,453 + 0,42 
5 0,767 + 0,17 0,579 40,19 0,188 + 0,26 0,240 + 0,33 
6 0,649 + 0,23 0,504 + 0,17 0,145 +0,29 0,186 + 0,37 
7} 0,249 + 0,21 0,166 + 0,16 0,083 + 0,26 0,108 + 0,34 
8 0,386 + 0,24 0,001 + 0,25 0,385 + 0,35 0,504 + 0,46 
9 0,397 + 0,24 0,038 + 0,20 0,359+0,31 0,474 + 0,41 
10 0,404 + 0,23 O}03; 72-0725 0,367 + 0,34 0,488 + 0,45 
44 0,241 + 0,40 0,052 + 0,26 0,189 + 0,48 0,254 + 0,64 
12 0,102 + 0,14 0,326 + 0,17 — 0,224 + 0,22 — 0,303 + 0,30 
13 0,786 +0,15 0,266 + 0,26 0,520 + 0,30 0,711 + 0,41 
14 0,960 + 0,29 0,542 +0,17 0,418 + 0,34 0,578 £ 0,47 
15 — 1,797 40,25 — 1577/5 0,20 — 0,022 + 0,32 — 0,031 + 0,45 
16 — 2,274+0,19 — 2,379 +0,28 0,105 + 0,34 0,149 + 0,48 
Ausgeglichener Mittelwert (M/v) - 10° 0,268 + 0,07 


T, = 88° K; I,=303°K.) Spalte 1 der Tabelle gibt die Nummer der 
Versuchsserie: Jede Serie bestand aus mindestens je 10 Messungen 
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jeder der vier Intensitaten J7(%j), 1P*(Z), I(T), 7*(z). Bei der 
einzelnen Intensitatsmessung betrug der statistische Fehler 0,04 bis 
0,05 % und die MeBzeit 12 bis 20 min. Taglich wurde eine MeBreihe auf- 
genommen. Um systematische Fehler auszuschlieBen, wurde die Geo- 
metrie bei jeder MeBreihe etwas variiert, durch Drehung der Absorber 


plraum. platin 
\ jflatin 
\ ry 
‘ Ot i | 


6 60° 760° 240° 320°K 
\ Temperavur 1g der Quelle 
a 


Wirkungsquerschnith fir natirliches Iridium 


SS a 
60° 720° 760° 200° 240° 280° 320° 360°K 
Jemperatur Ig der Quelle 


b 


Fig. 8a. Relatives Intensitatsverhaltnis (ae = PE yrs der hinter Iridium- bzw. Platinabsorbern gemessenen 
129 keV-Gammastrahlung als Funktion der Temperatur der Quelle. Die Temperatur der Absorber betrug 
konstant 88° K 


Fig. 8b. Der Wirkungsquerschnitt 6, q fiir die Kernresonanzabsorption in Ir™! als Funktion der Temperatur 

der Quelle, fiir eine Absorbertemperatur von 88° K. r MeBpunkte; ————— theoretischer Verlauf fiir 

ein quadratisch mit der Frequenz » ansteigendes Schwingungsspektrum (Debye-Spektrum) ; ------ theore- 

tischer Verlauf ftir eine mit »* proportionale Frequenzverteilung, die bei der gleichen Grenzfrequenz abge- 

schnitten wurde, d.h. die gleiche Debye-Temperatur besitzt. Die Debye-Temperaturen der transyersalen 
und der longitudinalen Komponenten wurden gleichgesetzt 


um ihre Symmetrieachsen, sowie durch kleine Ortsveranderungen 
von Quelle und Absorbern. Der EinfluB dieser Geometriedinderungen 
zeigt sich in den Unterschieden der Intensitatsdifferenzen der Spalten 2 
bzw. 3 der Tabelle 1. Spalte 4 enthalt die Differenz der MeBwerte der 
Spalten 2 und 3 [vgl. Gl. (25)]. Da die Geometrie bei der einzelnen MeB- 
reihe konstant gehalten wurde, sollten (in guter Naherung) die Werte 
M der Spalte 4 nicht von der Geometrie abhangen und ein Vergleich 
etwa der Spalten 2 und 4 lat auch keinen EinfluB der Geometrie auf M 
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erkennen. Spalte 5 enthalt die auf den Beitrag anderer Linien korrigier- 
ten MeBwerte (M/v) [vgl. Gl. (27)]. Die relativen Schwankungen nicht- 
statistischer Natur der Zahlrate betrugen etwa 0,1% iiber mehrere 
Stunden. Dariiber hinaus zeigte die Zahlrate im Verlauf einiger Tage 
langsame elektronisch bedingte Anderungen von einigen Promille, die 
nattirlich keinen Einflu8 auf die Messung hatten. Die angegebenen 
muttleren Fehler wurden aus den Schwankungen der Einzelmessungen 
ermittelt. Der Fehler jeder MeBreihe setzt sich zusammen aus den 
Fehlern von vier Intensitatsmessungen [vgl. (25)]. Mit dem Mittelwert 
M/v der Tabelle 1 folgt nach (28): 


eee gah 10, Sec. 


Mit dem Konversionskoeffizienten «= 2,47 [13] ergibt sich die mittlere 
Lebenszeit t des Niveaus zu t=1,/(4 +%) = (1,079) - 107% sec. 

Fig. 8 enthalt die Ergebnisse der Messungen, bei denen die Absorber 
gekiihlt wurden. In Fig. 8a wurden die Differenzen der hinter dem 
Resonanzabsorber und dem Vergleichsabsorber gemessenen Intensi- 
taten J aufgetragen, in Fig. 8b der daraus mit Hilfe von (28) berechnete 
Wirkungsquerschnitt o,,(T7;)=6,,(%). (Bezugstemperatur 7,—0° C; 
Lebenszeit t,=—3,6-107°sec; Konversionskoeffizient o«=2,47 [13].) 
Fig. 8b enthalt neben den MeBpunkten den theoretischen Verlauf des 
Wirkungsquerschnittes nach (19) fiir zwei verschiedene Frequenzver- 
teilungen des Schwingungsspektrums von Iridium. 


8. Diskussion 


Die gemessene Lebenszeit ist in Einklang mit der von SUNYAR [14] 
angegebenen oberen Schranke von 5 - 107° sec fiir die Halbwertzeit des 
Niveaus. Messungen der Konversionskoeffizienten ergaben fiir die 
Multipolordnung des 129 keV-Uberganges M1-+ E2 [15]. Die Werte 
fiir das aus den Konversionskoeffizienten der K- und L-Schalen be- 
stimmte Intensitatsverhaltnis M1/E2 liegen im Bereich 1,5:1 bis 
5:1 [16], [17], [18]. Das hier gefundene t, ergibt mit diesen Daten fiir 
die Ubergangswahrscheinlichkeit des 129 keV-Uberganges einen Ver- 
zogerungsfaktor von mindestens 22 gegeniiber den theoretischen Vor- 
hersagen des Einteilchenmodelles [79] fiir einen M1- -Ubergang. Der 
E2-Ubergang erfolgt dagegen um mindestens einen Faktor 64 schneller 
als nach dem Einteilchenmodell zu erwarten ware. Der 129 keV-Zu- 
stand ist daher als Mehrteilchenzustand aufzufassen. Das Niveau ist 
jedoch vermutlich kein reines Rotationsniveau im Sinne des Kollektiv- 
modelles, denn das Verhaltnis der Energien des 1. und 2. , Rotations- 
niveaus‘‘ weicht nach [73] um rund 10% von dem durch das Kollektiv- 
modell fiir reine Rotationszustande geforderten Wert ab. Tabelle 2 
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enthalt die durch Messungen der Coulomb-Anregung bestimmten re- 
duzierten Ubergangswahrscheinlichkeiten B (E 2) fiir die £ 2-Komponente 
des 129 keV-Uberganges in Ir!!, sowie die daraus berechneten Lebens- 
zeiten t,(E2)* und Mischungsverhaltnisse M 1/ £2. 

Die Mischungsverhaltnisse der Tabelle 2 deuten auf eine starkere 
Bevorzugung der M@1-Komponente hin, als aus den Verhaltnissen der 
Konversionskoeffizienten folgen wiirde [16], [17], [18], doch sind die 
B(E2)-Werte fiir genaue Aussagen noch zu unsicher. 


Tabelle 2 


eee | B(E2) ** t, (E 2) | ; M1/E2 
| e? cm* 1075 (E = 129 keV) flir Ty = 3,6° 10719 sec 
| | | 
(za) | 31 | Gabe esse | Joe 
ao 56 | 5,6:10-9sec | 45:4 
[16] | 97 ss 2am” secu 8:1 


Die Ubereinstimmung der Messungen an der 129 keV-Gammalinie 
in Ir! bei Temperaturen T< 200° K mit dem in Debyescher Naherung 
berechneten Verlauf des Absorptionsquerschnittes ist nur qualitativ. 
Die Debyesche Theorie fiihrt in der hier verwendeten Form, bei der die 
Debye-Temperaturen der longitudinalen und der transversalen Kom- 
ponenten gleichgesetzt werden, zu einer Unterdriickung der héheren 
longitudinalen Komponenten. Eine Beriicksichtigung der atomistischen 
Struktur fiithrt jedoch umgekehrt bei Schwingungen mit Wellenlangen 
von der GréBenordnung der Gitterkonstanten wegen der gegeniiber dem 
Kontinuum groBeren Tragheit des Gitters zu einer Verschiebung des 
Spektrums zu kleineren Frequenzen. Die Messungen deuten auf eine 
grOBere Dichte der Frequenzverteilung des Schwingungsspektrums von 
Iridium bei den héheren Frequenzen hin, als sie die Debyesche Kon- 
tinuumstheorie liefert. 


Untersuchungen des Verhaltens der spezifischen Warmen ergaben 
bei den meisten Metallen bei tieferen Temperaturen einen Anstieg der 
Debyeschen Temperatur @ [27]. Tatsachlich lassen sich die in Fig. 8 
dargestellten Abweichungen der MeBergebnisse von dem nach der 
Debyeschen Theorie zu erwartenden Verlauf des Wirkungsquerschnittes 
ebenfalls durch die Annahme eines Anstiegs von @ mit abnehmender 
Temperatur erklaren. Zur genaueren Untersuchung sollen die Messungen 
zu tieferen Temperaturen hin ausgedehnt werden. 


* Es gilt die Relation (vgl. [13]): 1/1, (E2) = (= i (52) 2 Ia tA pee) 

uf 75/h\he} 21,44 A 
wobei I;, J; = Spin des angeregten und des Grundzustandes, Ey = Anregungs- 
energie. 


** Die B(£2)-Werte sind nach Angabe der Autoren um einen Faktor 2 unsicher. 


Kernresonanzfluoreszenz von Gammastrahlung in Ir19 143 


Die Bestimmung der Lebenszeiten von Kernniveaus mittels Ab- 
sorptionsmessungen der hier beschriebenen Art sind infolge der auBer- 
ordentlich kleinen Effekte nur in Ausnahmefallen durchfiihrbar. Da- 
gegen treten bei Untersuchungen der Bindungseigenschaften von Fest- 
k6rpern bei tiefen Temperaturen um GréBenordnungen stirkere Effekte 
auf. Analoge Bindungseffekte wie bei Ir sind im ganzen Energie- 
bereich weicher Gammastrahlung zu erwarten. Wegen der starken Ab- 
hangigkeit der Absorptionsquerschnitte von den Schwingungsspektren 
eignet sich die Methode der Resonanzfluoreszenz von Gammastrahlung 
bei tiefen Temperaturen zu Untersuchungen der Frequenzverteilung 
der Schwingungsspektren fester Kérper. Die Methode kann daneben 
auch bei der Aufstellung von Zerfallschemas verwendet werden, da die 
starke Resonanzabsorption bei tiefen Temperaturen nur bei solchen 
Linien auftritt, die einem Ubergang in den Grundzustand entsprechen, 
Die Untersuchungen werden fortgesetzt. 


Es ist mir ein Anlegen, Herrn Professor H. Mater-Leisnivz fiir die Anregung 
zu dieser Arbeit, fiir interessante Diskussionen und freundliche Férderung herzlich 
zu danken. Herrn Professor J. H. D. JENSEN danke ich fiir aufschluBreiche Dis- 
kussionen. Herrn Professor W. BorHe(t) und Herrn Professor K. H. Lauter- 
JuNnG danke ich dafiir, daB sie die Durchfiithrung dieser Arbeit am Max-Planck- 
Institut fiir medizinische Forschung in Heidelberg erméglicht haben. 
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Uber die Zerstaubung von Kristallen 
durch Kanalstrahlen 
Von 
KLaus THOMMEN 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 11. Januar 1958) 


Ge-, PbS- und FeS,-Einkristalle wurden mit Edelgaskanalstrahlen von 8 kV 
Maximalenergie beschossen. Die Zerstaubung wurde in Abhangigkeit von der 
Oberflachenbeschaffenheit, der kristallographischen Orientierung der Oberflache 
und der zum Beschu8 verwendeten Gasart gemessen. Die Ergebnisse lassen sich 
auf Grund stoBmechanischer Uberlegungen verstehen. 


A. Einleitung 


Treffen Ionenstrahlen auf einen Festkérper, so beobachtet man an 
der Aufprallstelle der Ionen eine Abtragung der Festkérpersubstanz. 
Eine ausfiihrliche Zusammenfassung der bisher tiber diese sog. ,,Zer- 
staubung’ veréffentlichten Ergebnisse sowie eine kritische Diskussion 
derselben gibt G. K. WEHNER!. Man kann im wesentlichen zwei Arten 
der Beschreibung des Prozesses unterscheiden. Die eine versucht die 
Zerstaubung als eine lokale Verdampfung zu verstehen. Durch die 
Abbremsung eines ankommenden Ions im Festkérper soll ein enger 
Bereich langs des Bremsweges kurzzeitig auf sehr hohe Temperaturen 
gebracht werden. Aus diesem Bereich kénnen dann Atome so lange 
verdampfen, bis infolge der Warmeableitung die Temperatur wieder 
unter den Sublimationspunkt gesunken ist. Ein Ansatz fiir eine auf 
dieser Vorstellung beruhenden Theorie wurde von A. voN HIpPEL? ge- 
macht und spater von C. H. Townes? erweitert. Die Verdampfungs- 
theorie lefert eine Abhangigkeit der Anzahl der pro auftreffendes Ion 
zerstaubten Atome von der spezifischen Warme, der Warmeleitfahigkeit 
und der Sublimationswarme des Festkérpers sowie von der Energie der 
ankommenden Jonen. Dagegen ist nach ihr kein Einflu8 der Ionen- 
masse Zu erwarten. 

Die andere Betrachtungsweise erklaért die Zerstaubung durch ela- 
stische St6Be zwischen den Ionen und den Atomen des Festkérpers, 


1 WEHNER, G. K.: Advances in Electronics and Electronphysics, Bd. 7, S. 239. 
1955. 

2 HIPPEL, A. v.: Ann. d. Phys. 81, 1043 (1926). 

3 Townes, C. H.: Phys. Rev. 65, 319 (1944). 
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denen als Sekundarprozesse elastische StéBe zwischen den Festk6rper- 
atomen untereinander folgen. Manche der dabei angestoBenen Atome 
bekommen soviel Energie iibertragen, daB sie den Festkérper verlassen 
kénnen, sofern ihre Bewegung zur Oberflache hin gerichtet ist. Eine 
quantitative Theorie dieser Vorstellung stammt von F. KEYWELL?, der 
das Problem nach einer Methode behandelt, die sich eng an die Theorie 
der Neutronenbremsung in einem Moderator anlehnt. Seine Theorie 
(s. Kapitel G dieser Arbeit) liefert neben der Abhangigkeit von anderen 
GréBen zum Unterschied von der Verdampfungstheorie eine Abhiingig- 
keit der Zerstaubung von der Ionenmasse. 

Wahrend fiir niedere Ionenenergien (bis 300 eV) es experimentell 
durch die Untersuchungen von G. K. WEHNER? als sichergestellt gelten 
darf, daB fiir diesen Energiebereich die letztere sog. Impulsiibertragungs- 
hypothese zu bevorzugen ist, kann man im Bereich hdherer Ionen- 
energien auf Grund von experimentellen Ergebnissen noch keine sichere 
Antwort auf die Frage: ,,Verdampfungs- oder Impulsiibertragungs- 
theorie“ geben. 

Die vorliegende Arbeit will einen Beitrag zur Klarung dieser Frage 
leisten, indem sie bei konstant gehaltener Ionenenergie die Abhangigkeit 
der Zerstaubung von der Ionenmasse untersucht. Dazu wurden Ober- 
flachen der kristallographischen Orientierung 111 und 100 von Ge-, 
PbS-, und FeS,-Einkristallen mit He-, Ne-, Ar-, Kr- und X-Kanal- 
strahlen von 8kV Maximalenergie beschossen und die Zerstaubung 


gemessen. 


B. Apparatur 

Hinter der Kathode befand sich ein Faraday-Kafig, bestehend aus 
einem Aluminium-Hohlzylinder, der mit der Kathode starr, aber elek- 
trisch isoliert verbunden war. An seinem hinteren Ende konnte eine 
Hartgummischeibe eingeschraubt werden, welche die Kristallhalterung 
trug. In dieser konnte der Kristall so justiert werden, daB die Kanal- 
strahlen senkrecht auf die zu beschieBende Kristalloberflache auftrafen. 
Eine zur Achse der Kanalstrahlenréhre zentrierte kreisrunde Offnung 
von 4mm Durchmesser an der Stirnseite des Faraday-Kafigs war die 
Eintrittsdffnung fiir den Kanalstrahl. Unmittelbar vor ihr war eine 
geerdete Blende B, (Offmung 2mm Durchmesser) angebracht, damit 
vom Galvanometer G nur diejenigen Ionen registriert wurden, die in 
den Faraday-Kafig eintraten. Die Blende B, (Offnung 3 mm Durch- 
messer), unmittelbar vor der zu beschieBenden Kristalloberflache, ge- 
wihrleistete das Auftreffen des Kanalstrahls auf eine definierte Stelle 
der Kristalloberflache. Vor der Blende B, befand sich eine Klappe, 


4 KEYWELL, F.: Phys. Rev. 97, 1611 (1955). 
> WEHNER, G. K.: Phys. Rev. 102, 690 (1956). 
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mit der die Blendenéffnung verschlossen oder freigegeben wurde. Dié 
Betiitigung der Klappe erfolgte iiber eine einfache mechanische Vor- 
richtung durch Drehen des Schliffes S. 

Die Evakuierung erfolgte durch eine Quecksilberdiffusionspumpe 
(Fig. 1). Das zum BeschuB verwendete Gas wurde aus den Behaltern 
portionsweise in den Rezipienten R umgefillt und von dort iiber eine 


= = 
@= i 
¥ 
RV rs J 
Auih/wasser 
aT TTe {| 8 B Je Nees 
i 
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Fig.1. Apparatur. J Entladungsraum; JZ Auffangerraum; F Faraday-Kafig; Ay Kristall; K/ Klappe; 

B, Blende; B, Blende; A Anode (Tantal); S Schliff; Me Messingzylinder (50 mm Durchmesser); Ka Kathode 

(Kanal /=5 mm, d=2 mm); HA Hochspannungsaggregat; P Potentiometer; E/ Elektrometer; MA Milli- 

amperemeter; G Galvanometer; K Kiihlfalle; 1 Manometer; DP Diffusionspumpe; V Vorvakuumbehalter; 
V P Vorvakuumpumpe; OB Original-Edelgasbehalter; R Rezipient; RV Reduzierventil 


als Reduzierventil ausgebildete Kapillare in den Entladungsraum J 
der Kanalstrahlenroéhre eingeleitet und wieder abgepumpt (Wiensche 
Durchstr6mungsmethode). Der Druckbereich von 107? bis 10°? mm Hg 
in der Kanalstrahlenréhre wurde mit einem Moserschen Kompressions- 
manometer gemessen. 

Die Hochspannung fiir die Glimmentladung wurde mittels eines 
Hochspannungstransformators mit spannungsverdoppelndem_ Gleich- 
richteraggregat erzeugt und mit einem Elektrometer der Firma Leybold 
gemessen. 

Von dem Faraday-Kafig und von der Kristallhalterung fiihrte je 
eine elektrische Ableitung aus dem Vakuum heraus. Jede der beiden 
oder auch beide gemeinsam konnten mit dem Galvanometer G verbunden 
werden (Fig. 1). 
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Hinter der Blende B, konnte an Stelle des Kristalls ein Fe-Ni- 
Thermoelement angebracht werden. Ein Silberplittchen, an das die 
eine Létstelle des Thermoelements angelétet war, bildete den Strah- 
lungsempfanger. Die andere Létstelle wurde in guten Warmekontakt 
mit dem Faraday-Kafig gebracht. Die beiden Thermoelement-Zu- 
leitungen waren mit einem Galvanometer verbunden, dessen Ausschlag 
proportional zu der Energie war, die pro Zeiteinheit von den Kanal- 
strahlteilchen an den Empfanger abgegeben wurde. 


- 


C. Praparation der Kristalloberflachen 


Die Zerstéubungsmessungen wurden an Flachen der kristallogra- 
phischen Orientierung 100 und 1 1 1 durchgefiihrt (kubische Kristalle, 
Wiirfel- und Oktaederflachen). Die Bestimmung der Lage der kristallo- 
graphischen Achsen war bei PbS und FeS, (natiirlich gewachsene 
Kristalle) unmittelbar aus der Lage der gut ausgebildeten Wachstums- 
flachen méglich. Bei Ge wurde sie durch Réntgenaufnahmen ermittelt. 

Die frisch hergestellten Oberflachen (Naheres s. Kapitel E) wurden 
zur Reinigung vor Beginn der Zerstaubungsmessungen einem mehrstiin- 
digen BeschuB ausgesetzt. Bei den angeschliffenen Flachen wurde 
dieser ReinigungsprozeB besonders lange durchgefiihrt, um die durch 
das Anschleifen stark gestérte Oberflachenschicht des Kristalls weit- 
gehend abzutragen. Es wurde angenommen, daB die Kristallober- 
flache dann fiir unsere Zwecke hinreichend sauber und gut war, wenn 
sich die GréBe der Zerstaubungsrate (zur Definition der Zerstaubungs- 
rate siehe Kapitel D) zeitlich nicht mehr anderte. Bei nicht geniigend 
langer Reinigung war die Zerstaubungsrate anfangs grdfer als der schlieB- 
lich erreichte zeitlich konstante Endwert. 

Eine mégliche Adsorption von Gasmolekiilen an der Kristallober- 
flache beim Herausnehmen des Kristalls aus dem Vakuum konnte nicht 
verhindert werden. Da aber eine Anderung der BeschuBdauer ohne 
EinfluB auf die GroBe der Zerstaubung blieb, kann angenommen wer- 
den, daB eine solche adsorbierte Gasschicht zu Beginn des Beschusses 
sehr schnell beseitigt wird und somit keine merkliche Verfalschung 


der Zerstaubungsmessung verursacht. 


D. MeBmethode 
Durch Wagung des Kristalls wurde die durch den BeschuB verur- 
sachte Gewichtsabnahme AG ermittelt. Zur Wagung muBte der Kristall 
aus dem Vakuum herausgenommen werden. 


Mit dem Galvanometer G (Fig. 1) konnte wahrend des Beschusses 
der in den Faraday-Kafig gelangende Ionenstrom 7 gemessen werden. 
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Nachdem fiir jedes Gas in einer eigenen Messung mit dem Thermo- 
element die von den Kanalstrahlteilchen pro Zeiteinheit an den Emp- 
fanger abgegebene Energie N als Funktion von 7 bestimmt worden war, 
konnte bei einer Zerstaubungsmessung aus der Registrierung von 7 die 
Gesamtenergie AE, die bei einem BeschuB8 von den Kanalstrahlteilchen 
an den Kristall abgegeben wurde, berechnet werden gemaB 


AE ={Ndt=JF(i)dt~ > F(’)- At. 


Dabei bedeuten 2” die in gleichen Zeitabstanden abgelesenen Werte von 7. 
Aus AG (1076 g) und AE (willkiirliche Einheiten) wurde schlieBlich 


die ,,Zerstaubungsrate’’ Z = ae berechnet. Sie ist also gleich der Sub- 


stanzmenge, die pro absorbierter Energieeinheit zerstaubt wird. Diese 
Definition der Zerstaubungsrate ist unabhangig von speziellen Eigen- 
schaften der zum Beschu8 verwendeten Gase. Da ferner alle Zerstau- 
bungsmessungen bei der gleichen Entladungsspannung (8 kV) durch- 
gefiihrt wurden, kénnen die mit verschiedenen Gasen gemessenen Zer- 
staubungsraten direkt miteinander verglichen werden. 


E. MeBergebnisse und Fehler 


I. Abhangigkeit der Zerstdubung von der Oberflachenbeschaffenheit. 
Die Zerstaubung von PbS-Einkristallen beim BeschuB mit Ar-Kanal- 
strahlen wurde gemessen an 


1. Flachen 100: a) Spaltflachen; b) natiirliche Wachstumsflachen ; 
c) angeschliffene Flachen. 


2. Flachen 1 1 1: a) Natiirliche Wachstumsflachen; b) angeschliffene 
Flachen. 


Die Ergebnisse — je fiinf Z-Messungen und der Mittelwert Z —zeigt 
Tabelle 1. 
Tabelle 1. Z-Werte fiir PbS bei verschiedener Herstellung dev Kristallflachen 


Flachentyp Oberflache Z 


NI 


Spaltflache 798 867 | 


100 Wachstumsfliche | 878 | 796 | 875 | 832 | 829| 862 


Angeschliffene Flache 813 858 818 850 839 836 


| 
| 


Wachstumsflache NSN aWAlitoy | alia) 1438 1490 1382 


AngeschliffeneFlache | 1430 | 1410 | 1378 | 1422 | 1472 | 1422 


Il. Abhangigkeit der Zerstaubung von der kristallographischen 
Orientierung der Oberflache und der zum Beschu8 verwendeten Gasart. 
Bei Ge und FeS, wurde die Zerstaubung an 1 1 1- und 4 0 0-Flichen 
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mit Ne-, Ar-, Kr- und X-Kanalstrahlen, bei PbS an 11 14- und 100- 
Flachen mit He-, Ne-, Ar-, Kr- und X-Kanalstrahlen gemessen. Die 
Beschu8dauer betrug bei Ge und FeS, 1,5 bis 4 Std, bei PbS 1 bis 2 Std. 
Die Entladungsspannung war bei allen Messungen 8 kV. 


Tabelle 2. Z- und q-Werte fiir Germanium Tabelle 3. Z- und q-Werte fiir PbS 
Gas | Flachentyp | Zi | q Gas | Flachentyp | Zz q 
- 4 de 247 942 
ae Aah ee ae || Aoi 212 
AOFM) FT) 11236 (oy 0) || Sal 
it Sy: : 1 ee 712 
Ar | 0,99 Ne : SS) 
| 1 O00 383 100 | 440 | 
} 444 544 7 brieeros 
Kr ae : 1,06 Ar een ples 1,74 
fe Once) 486 ib CONG) 819 
; 141 473 : 1414 | 2176 
x - 1,06 Kr = | aon 
100 445 1, OO 1281 
a 141 | 2810 | 
xX = s | Ny 77) 
17000 1580 


Die Ergebnisse zeigen die Tabellen 2 bis 4 (Mittelwerte Z und Ver- 
haltnis g der Z-Werte fiir 111:100). Die Hauptfehlerquelle fiir die 
Messungen liegt in der Bestimmung der Gewichtsabnahme AG (50 bis 
500-108 g), die auf +10-10°%g 


ij Tabelle 4. Z- und q-Werte fiir FeS, 
genau durchgefiihrt werden konnte. 


Bei FeS,, das besonders wenig a a seen 2) er 
zerstaubte, ergibt dies einen még- | we fs 

lichen Fehler bis zu +20%, bei isfy, We Ses ee 02 
den anderen Substanzen Fehler bis = | 199 =| 155 | f 
zu +10%. Der Fehler, mit dem “a tee 202 | a 
die Bestimmung von AE behaftet ’ Sara Nirore ort to leat : 
sein kann, ist wesentlich kleiner, - —- ——- 
etwa 3 bis 4%. Damit fiihrt die hay ledd: ball ate ee ritne 
Abschatzung des maximalen Feh- haha OLA) als og 7 , 
lers der Einzelmessung von Z bei LMea 4 al tage 

FeS, auf einen Wert von rund 7 “Sasldaledho all aod 


-+-24%, bei Ge und PbS von rund 
+14%. Die tatsadchlich beobachteten groBten Abweichungen der 
Einzelmessungen vom Mittelwert sind von dieser GroBe. 

Fiir den mittleren Fehler des Mittelwerts aus fiinf Messungen von Z 
ergibt die Rechnung fiir FeS, einen Wert von rund 7%, fiir Ge und PbS 
von rund 4%. Werden, wie dies bei der graphischen Darstellung der 
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MeBergebnisse in den Fig. 2 und 3 geschieht, alle 10 Z-Werte fiir eine 
Kristall-Gas-Kombination zu einem einzigen Mefpunkt zusammen- 
gefaBt, so ergibt sich ein mittlerer Fehler des Mittelwerts von Z bei 


me aap, 
FeS, von rund 6%, bei Ge und PbS von rund 3%. 


F. Diskussion der MeBergebnisse 


I. Abhangigkeit der Zerstaubung von der Oberflachenbeschaffenheit. 
Die Werte der Tabelle 1 zeigen, daB innerhalb der untersuchten Grenzen 
die Zerstaubung sowohl bei 


i | 1 0 0- als auch bei 1 1 1-Fla- 
| chen innerhalb der MeB- 
cS Fg genauigkeit unabhangig von 
der Oberflachenbeschaffen- 
a 150) weit Ast. 


II. Abhangigkeit der Zer- 
staubung von der kristallo- 


— 
S 500 raw graphischen Orientierung der 
= Oberflache. Bei PbS ist 
. die Zerstaubung von 11 1- 

Flachen wesentlich gréBer 
so0 als die von 100-Flachen 


do 
S 


(Tabelle 3). Der Quotient der 


“ Z 
Zerstaubungsraten g= = 
. / z Z100 
ist, wie Tabelle 3 zeigt, fiir 
0 50 700 750 alle Gase praktisch gleich 
Tea __ .(Mittelwert 7 = 1,72). Bei Ge 

Fig. 2. Abhangigkeit der Zerstaubungsrate vom Atomgewicht 

des zum BeschuB verwendeten Gases und Fe os hegt dagegen offen- 


sichtlich kein verschiedenes 
Verhalten von 100- und 11 1-Flachen vor (¢¢.=1,04; Gres — 4,02 
Eine Erklarung dafiir kann noch nicht gegeben werden. 

III. Abhangigkeit der Zerstaubung von der zum BeschuB verwendeten 
Gasart. In Fig. 2 ist die Zerstaubung (in willkiirlichen Einheiten) fiir 
die drei Kristalle Ge, PbS und FeS, gegen das Atomgewicht 4, des zum 
BeschuB verwendeten Gases aufgetragen. Dabei wurden die Messungen 
an 11 4- und an 100-Flachen zu einem MeSpunkt zusammengefaBt 


vermittels der Beziehung Z = : ate an = aan 


Bei allen drei Kristallen nimmt die Zerstaubungsrate zunachst mit 
wachsendem Atomgewicht des zum BeschuB verwendeten Gases zu. 
Sie erreicht fiir FeS, bei 4,50, fiir Ge bei A, © 80 einen maximalen 
Wert; bei PbS ist dieser maximale Wert auch beim Beschu8 mit Xenon 
noch nicht erreicht. 
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Ein gleichartiges Verhalten der verschiedenen Kristalle erkennt 
man, wenn man die Zerstéubungsrate gegen das Verhaltnis: Atomge- 
wicht des Gases (A,) zu Atomgewicht der Kristallatome (A, bzw. M,) auf- 
tragt. Bei PbS und FeS, wurde als einfache Naherung das arithmetische 
Mittel der Atomgewichte der Molekiilbestandteile genommen [also 
My pps = 2 (207+32) © 120; Mg res, = 4- (56+32+ 32) = 40]. Diese Dar- 
stellung liefert fiir die verschiedenen Kristalle Kurven, die sich von- 
einander nur um einen konstanten Faktor unterscheiden, die also durch 
geeignete Wahl der OrdinatenmaBstiabe zur Deckung gebracht werden 
k6onnen (Fig. 3). Ea 

Das heiBt aber: Die 
Zerstaubungsrate laBt | 
sich darstellen in der Ve eee 
Form: 


wobei C ein Faktor ist, 
der nur von _ speziellen 
Kristalleigenschaften, im 
wesentlichen von den Bin- 


- 0 7 2 3 
dungskraftendes Kristalls bp 
— Te 
und von der Masse M, ee ae ; 
eee oe Fig. 3. Abhangigkeit der normierten Zerstaubungsrate vom 
der Kristallatome ab- Massenverhaltnis der StoBpartner (experimentell) 


hangen wird. Wir fiihren 
hier als eine fiir die Bindungskrafte des Kristalls charakteristische 
GréBe die Verlagerungsenergie Ez ein, das ist die Energie, die man 
einem Kristallatom mindestens iibertragen mu, damit es seinen nor- 
malen Gitterplatz verlassen kann. 

Mit C=/(E£,; M,) lautet Gl. (1) 


eo . / 1M 
Z = t(EasMy)- 9 (a7): (1a) 
Uber die Funktion /(£,; M,) laBt sich auf Grund der MeBergebnisse 
nicht ohne weiteres etwas aussagen, da sich beim Ubergang von einer 
Kristallart zu einer anderen gleichzeitig EF, und M, andern. In Ka- 


pitel G wird gezeigt werden, daB nach theoretischen Uberlegungen zu 


erwarten ist, daB der Ausdruck fey M2) von M, unabhangig ist, man 


iVhg 


also 
} (Ea; My) = My - g (Ea) 


setzen kann. g(E£,) ist damit der Faktor, der die Abhangigkeit der Zer- 
staubung von den Bindungskraften beschreibt. Da die Absolutwerte 


pe 
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von f(E,;M,) und g(E,) aus den MeBergebnissen nicht bestimmt 
werden konnen, sind in Tabelle 5 die Werte c- f(E,;M,) und c - g (Eq) 
aufgefiihrt, wobei c ein konstanter Proportionalitatsfaktor ist, der will- 
kiirlich so gewahlt wurde, da® fiir FeS, c-g(E£z) =1,00 ist. Die Kristalle 

sind von oben nach unten in der 


Tabelle 5 Reihenfolge zunehmender Harte (nach 

| ef(eg: M,) | ee(Ba) der MoBschen Harteskala) geordnet. 

Tabelle 5 zeigt, daB g(£,) einen 

PbS | um so kleineren Wert hat, je harter 
ee Pole ei | ae | tee der Kristall ist. Da man annehmen 
ey 40,0 1,00 darf, daB die Harte eine monoton 


wachsende Funktion der Verlage- 
rungsenergie E, ist, ergibt sich, daB g(£,) mit wachsendem £, monoton 
abnehmen muB. Der so experimentell gefundene Funktionsverlauf von 
g(E,) erscheint verniinftig, denn es ist zu erwarten, daB die Zerstaubung 
mit wachsender Verlagerungsenergie abnimmt. 


a Pa ees ; ek 2 of Ma 
esr) atoigt (Fig. 3) vom Nallpaniet aus steil an, erreicht bei sal re 4 
ein Maximum und nimmt fiir (3 | co langsam ab. Einen analogen 


Funktionsverlauf findet man, wenn man die Energie, die bei einem ela- 
stischen StoB zweier Kugeln mit den Massen M, und M, im Mittel iiber- 
ae) betrachtet. 


tragen wird, als Funktion des Massenverhaltnisses (5 
Nach den auf stoBmechanischer Grundlage durchgefiihrten Uberle- 
gungen von F. KEYWELL ist eine um so gréBere Zerstaubungsrate zu 
erwarten, je groBer die bei einem einzelnen elastischen StoB iibertragene 
Energie ist, so daB fiir die Zerstaubungsrate theoretisch dieser Verlauf 
zu erwarten ist. Dies weist darauf hin, daB die Vorstellung der Energie- 
libertragung durch elastische St6éBe als eine gute Naherung fiir den 


ZerstaubungsprozeB betrachtet werden darf. 


G. Vergleich mit der Theorie von Keywell 


KEYWELL versucht mit stoBmechanischen Uberlegungen zu einem 
quantitativen Ausdruck fiir die Anzahl der pro auftreffendes Ion zer- 
staubten Atome zu gelangen. Dabei macht er zur rechnerischen Be- 
handlung stark vereinfachende Annahmen. Die seiner Rechnung zu- 
grunde liegende Modellvorstellung kann folgendermaBen charakterisiert 
werden : 

Die Wechselwirkung eines ankommenden Ions mit dem Festkérper 
besteht in einer Folge von elastischen ZusammenstéBen mit den Fest- 
kérperatomen. Letztere werden dabei als freie Teilchen behandelt, 
d.h., ihre Koppelung mit dem tibrigen Kristallverband wird vernach- 
lassigt. Die Streuung der Ionen an den Festkérperatomen wird als 
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isotrop vorausgesetzt. Es wird angenommen, da8 ein Ion dann und 
nur dann in den Festkérper eindringt, wenn der Streuwinkel (im La- 
boratoriumskoordinatensystem) beim ersten Sto8 des Ions kleiner als 
90° ist. Wird dem Festkérperatom bei einem elastischen ZusammenstoB 
mit einem Ion mehr Energie als ein gewisser Mindestbetrag E, (= Ver- 
lagerungsenergie) itbertragen, so verlaBt es seinen Gitterplatz als 
, RiickstoBatom“. Jedes RiickstoBatom macht seinerseits wieder ela- 
stische Zusammenst6Be mit anderen Festkérperatomen. Dabei_ ver- 
wendet es die Halfte seiner Energie zur Erzeugung weiterer RiickstoB- 
atome, die andere Halfte wird zur Anregung von Gitterschwingungen 
verbraucht. Diese letztere Annahme stiitzt sich auf Berechnungen von 
SEITz®. Jedes RiickstoBatom kann mit einer gewissen Wahrscheinlich- 
keit den Festkérper verlassen. Diese Wahrscheinlichkeit ist um so ge- 
ringer, je tiefer unter der Festkérperoberflache das RiickstoBatom er- 
zeugt wird. 

Beziiglich der rechnerischen Durchfiihrung dieser Vorstellung muB 
auf die Arbeit von F. KEYWELL’ verwiesen werden. An zwei Stellen 
erscheint jedoch eine kritische Betrachtung ndtig. 


1. KEYWELL nimmt an, daB die Energieabnahme eines ankommenden 
Ions mit der Anfangsenergie E, und der Masse ™M, durch elastische 
Zusammenst6Be mit den Atomen des Festkérpers der Masse M, erfolgt 
gemaB 


is SF M,—™M,)? , |M,+M, 
= , No. — ( : 2 Sullia) 1 2 | 2 
Para ©: (: '—“3™M, | mM, — M, ): oO 


Dabei bedeutet die Anzahl der StéBe und E,, den statistischen Mittel- 
wert, den sog. Erwartungswert, der Energie des Ions nach dem n-ten 
StoB. (Es kann nur iiber den Erwartungswert E, etwas ausgesagt 
werden, da im Einzelfall E, von den Streuwinkeln 0,,0,,...0,, ab- 
hangt.) (2) basiert auf der Annahme, daB gilt: 


Wh = In B 


Dies ist aber nicht richtig. (2) ist daher nicht geeignet, die Energie- 
abnahme eines Ions richtig zu beschreiben. Sie ist durch eine andere 
Formel zu ersetzen, die im folgenden abgeleitet wird. 

Betrachten wir ein Ion, das 2 StéBe gemacht hat und dabei (im 
Schwerpunktskoordinatensystem) um die Winkel 0,,...0, abgelenkt 
wurde, so ist 


n 
M? + M2 + 2M, M, cos @, 
E,=E,-T] ieee 
v=1 1 
6 Spitz, F.: Disc. Faraday Soc. 1949/50, Nr. 5, 271. 
7 KEYWELL, F.: Siehe FuBnote 4. 


B 4G . 
154 Kraus THOMMEN: 


Der Erwartungswert von £, ist dann 


Es wa / f a / Ey (O, sre4® O,,) : aN, (0) ones aN, (O,,) ? 
0 0 0 
wobei dN,(O,) die relative Haufigkeit des Streuwinkels O,, bedeutet. 
Bei isotroper Streuung ist nun 
dN, (0,) =4sin O,dO,, 
so daB gilt 


7 aU 
off =a Be 8 5 f? 1 M2 + 2M, M, cc ; 
ees | ase Tee t Mi + 2M, Macs, 3 dO, 
n an (M4, + M,)? 


0 0 0 »=1 
It 
= HAE WIA M, M, : n M? + Mz | 
xe Ey [f Mj + Mz + 2M, M, cos.O sin0dO =E,| itd | 
On be 


(M, + M,)? (M, + ™,): 


0 
Statt (2) ist also zu setzen: 
ee M2 + JA he n / 
2 rated 6) 
Die von F. KEYWELL angegebene Formel fiir die Anzahl der pro auf- 
treffendes Ion zerstaubten Atome lautet 


Ne 


LA Eom 1,.32-6,,-f,)-e7 2” . eee 
ta leg) Up + 132- Orr f) 4)? -e : (4) 
Dabei bedeuten: », = Anzahl der pro auftreffendes Ion zerstaubten 


Atome; M, = Masse des Ions; M, = Masse des Festkérperatoms; 
_2M,M, 
(M, + M,)2 


; E, = Anfangsenergie des Ions; E; = Verlagerungsenergie 
(IM, — M,)? : | M,+ ™, |. Creat (ea 

PEN okt al ah eee (e E,) 
f» = Wahrscheinlichkeit, da das Ion nach dem ersten StoB in den Fest- 
k6rper eindringt; /, = Wahrscheinlichkeit, daB das Ion bei dem ersten 


il, alls pss 41 , 
; « = Absorptionsparameter. 
Oy tallls wes dl 


Berechnet man nun in der Herleitung von (4) die Energieabnahme 
des Ions nach (3) statt nach (2), so erhalt man fiir , 


sti De 
Ng — | Co; Eq = VES 


v=1 


des Festkorperss: €=4 


StoB reflektiert wird; 6,, = | 


4 


. —a |v p Mit a a 
(tp + 1,32 6,1 7,) € harris ini 2 


wobei nun n, = lg (e 2)/ lg {M, + M,)? 
Eq 


2. Nach KEYWELL ist die Wahrscheinlichkeit, daB ein ankommen- 
des Ion bei Zugrundelegung eines Schwerpunktskoordinatensystems 
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Ue, O,») (O=6 = Richtung des ankommenden Ions) innerhalb eines 
Kegels mit dem Offnungswinkel 20, gestreut wird, gleich 


os (6) 


Diese Formel hat zur Voraussetzung, daB fiir die Streuung jedes Winkel- 
element d@ gleichwahrscheinlich ist. Diese Voraussetzung ist aber nicht 
richtig, denn bei der isotropen Streuung ist jedes Raumwinkelelement 
dQ —sinO - d@ - dy gleichwahrscheinlich. Es muB also gelten 
0, 22% 
aT aoe 
y= =f dQ=—_| | snOdOdy 


0 0 (7) 


Nach diesen Bemerkungen soll nun ein Vergleich der Keywellschen 
Theorie mit unseren MeBergebnissen durchgefiihrt werden. 


Nach (5) ist m, eine Funktion von ee ) io und «. Wir wollen 
eae d 


hier die Abhangigkeit von m, von « auBer acht lassen und « als eine 
Konstante betrachten, was durch die Messungen von KEYWELL® ge- 
rechtfertigt erscheint, nach denen « fiir fast alle der von ihm unter- 
suchten Metall-Gas-Kombinationen nahezu den gleichen Wert hat. 
Die Summe 
we ae bei ee 
pa A ie ie Ae Me le: | ees s 


hangt nur tiber die obere Summationsgrenze m, von i ab. Da nun 
Ed 


der Beitrag der Summanden mit wachsendem Summationsindex rasch 
, : : TE ¢ 
abnimmt und auBerdem , nur logarithmisch von ( — abhangt, kann 
\ Eq 


F = C ; ; M. 
man die Summe in erster Naherung als eine reine Funktion von ( 4 | 
betrachten. Dann wird aus (5): 4 


Dm Bap ay (5a) 


wobei 


Um die theoretische Formel fiir die Zerstaubung unmittelbar mit der 
empirisch gefundenen Gl. (1a) vergleichen zu kénnen, gehen wir in (5a) 


von n, iiber zu der Zerstaubungsrate Z. Es ist Z=n, - a 2 und damit 
0 


Li —= LD ie d BP) 


8 KEYWELL, F.: Siehe FuBnote 4. 
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Die empirisch gefundene Formel fiir die Zerstaubungsrate war 
Z=1(BaiM,)- (57): (1) 


Zwischen (1a) und (5b) besteht eine formale Ubereinstimmung. Beim 
Vergleich von (1a) mit (5b) mu8 £, in (5b) als eine Konstante auf- 
gefaBt werden, da die der (1a) zugrunde liegenden Messungen ja bei 
konstanter Energie der Kanalstrahlteilchen durchgefiihrt wurden. 


Aus dem Vergleich von (1a) mit (5b) folgt 


£,; M,) =——= 8 
i( d 2) Eo E; 5 ( ) 
My) _ @(% 9 
(se) eal 0) 
Aus (8) folgt, daB Weta unabhangig von M, sein muB, also 
2 
f (Ea; Mz) = Mg - g (Ea) (8a) 
ist und somit 
(ej, 8b 
to) ( a) VEo Es ( ) 


Dieses Ergebnis wurde bereits in Kapitel F vorweggenommen. Aus 
den Messungen konnte geschlossen werden, daB g(£,) mit wachsendem 


Fig. 4. Abhangigkeit der normierten Zerstaubungsrate vom Massenverhiltnis der StoBpartner (theoretisch) 


Ez, monoton abnimmt (s. Kapitel F). Dies stimmt qualitativ mit dem 


Verlauf von 


" _ iiberein. Ein quantitativer Vergleich des Funk- 
Vo ‘Eq 


tionsverlaufs ist nicht méglich, da die Verlagerungsenergien fiir PbS 
und FeS, nicht bekannt sind. 
Der Verlauf der Funktion ® BE) ist aus Fig. 4 zu ersehen. Er stimmt 


. . . 2 
zwar in den grundsatzlichen Gesichtspunkten (oo fiir (+2) —>0 und 
2 


Zerstaubung von Kristallen durch Kanalstrahlen oe 


M,) 
uiberein, weicht aber im einzelnen teilweise erheblich ron dem Verlauf 


(/ M. 
[- air | mit dem der experimentell gefundenen Funktion ofa 
2 


M, : : : 
von y| a ab. Insbesondere ist das Maximum bei P| Hee etwas nach 
\ 1H tVE 


rechts verschoben und wesentlich breiter als bei | a I Eine eingehen- 


A | ee 
dere Betrachtung von D| | zeigt, daB dies davon herriihrt, daB die 


spateren Zusammenst6Be des Ions mit den sa UTE One um so 


mehr zur Zerstaubung beitragen, je mehr (7 aT ") von 1 verschieden ist, 


2 


je schwacher also das Ion abge- 
bremst wird. Dies kann man 
sehen, wenn man nur den Anteil 


D, (=7} von @ | betrachtet, 


M, q 
der vom ersten StoB des Ions 
herriihrt. Fig. 5 zeigt den Verlauf 


von Plant Ein Vergleich der 


Fig.5 und 3 legt es nahe, daB nur 
die durch den ersten StoB des Ions 
ausgeloésten RiickstoBatome einen 
wesentlichen Beitrag gur Zerstau- Fig. 5. Abhangigkeit der normierten Zerstaubungs- 
; ~ . rate vom Massenverhaltnis der StoBpartner (theo- 
bun liefern. retisch), wenn nur der erste StoB beriicksichtigt wird 
§ 
Die Zerstaubung ist also auch 
bei Verwendung von Teilchen aus dem Energiebereich 10 bis 104 eV ein 
, Oberflacheneffekt’. Beim Ubergang zu wesentlich hdheren Teilchen- 
energien wird man jedoch erwarten diirfen, daB die Wirkung einer 
Festkérperbestrahlung nicht iiberwiegend durch den ersten StoB des 
Teilchens bestimmt wird, sondern durch die Gesamtheit aller St6Be: 
Der Oberflacheneffekt wird in einen Volumeneffekt tibergehen. 


Zusammenfassung 

Ge-, PbS- und FeS,-Einkristalle werden mit Edelgaskanalstrahlen 
von 8kV Maximalenergie beschossen; die Zerstaubung wird gemessen 
in Abhangigkeit 

4. von der Oberflachenbeschaffenheit, 

2. von der kristallographischen Orientierung der Oberflache, 

3. von der zum Beschuf verwendeten Gasart. 

Die Ergebnisse zeigen : 

4. Die Zerstaubung ist innerhalb der untersuchten Grenzen unab- 
hangig von der Oberflachenbeschaffenheit. 
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2. Bei PbS ist die Zerstaubung fiir alle Gase an 1 1 1-Flachen groBer 


als an 10 0-Flachen. Der Quotient g = ou ist fiir alle Gase angenahert 
sil 


00 
gleich und hat im Mittel den Wert g=1,72. Bei Ge und Fes, wurde 


kein verschiedenes Verhalten von 11 1- und 10 0-Flachen gefunden 
(Goce = 1,04; Gres, = 1,02). 
3. Die Zerstaubungsrate Z = ANS 


l4Bt sich darstellen 
A E 


Z=M,-8(E.)-9(5;) 


(E, = Verlagerungsenergie, M/, = Masse des ankommenden Ions, M, = 


Masse des Festkérperatoms.) 
M, 


g(E,) nimmt mit wachsendem £, monoton ab. | a 


steigt vom 


é , . | M. : ; : 
Nullpunkt aus steil an, erreicht bei ce x x1 ein Maximum und nimmt 
ete 


aoe alae ; : . 6 eae oo : 
fiir ( ae co wieder langsam ab. Dies ist qualitativ in guter Uberein- 


stimmung mit der auf stoBmechanischer Grundlage entwickelten Theorie 
von KEYWELL. 

Die Arbeit wurde auf Veranlassung von Herrn Professor WALTHER GERLACH 
durchgefiihrt, ihm und Herrn Professor EpuARD RUtUcHarpt danke ich fiir ihre 


Beratung, der Firma Siemens & Halske fiir die Uberlassung der Germanium- 
Kristalle. 
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Aus dem Forschungslaboratorium der Siemens-Schuckert-Werke, Erlangen 
gen, 
und dem Institut fiir Experimentalphysik der Universitat Kiel 


Uber das Auftreten von Dampfstrahlen 
in Kohlelichtbé6gen hoher Stromstarken. II 
Von 
R. WIENECKE 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 23. Dezember 1957) 


An Hand von RickstoBmessungen auf die Kathode wird nachgewiesen, da® die 
Beschleunigung der in Kohlebégen hoher Stromstarke auftretenden Dampfstrahlen 
uberwiegend durch die Dichteanderung bei der Sublimation des Kathodenmaterials 
hervorgerufen wird. Abschatzungen der Dampfstrahlgeschwindigkeit aus Riick- 
stoB- und Abbrandmessungen fiihren zu Werten von etwa 10 km/sec unmittelbar 
uber der Kathode, was etwa der doppelten Schallgeschwindigkeit entspricht. 
Mit Hilfe eines Stromimpulsverfahrens wird aus Zeitlupenaufnahmen die Ge- 
schwindigkeit in der Bogenachse von der Anode bis zu 1cm Abstand von der 
Kathode direkt, noch naher an der Kathode aus dem auftretenden Mach-Winkel 
bei von auBen angebrachter St6rung gemessen. Die Extrapolation der gemessenen 
Geschwindigkeitskurve auf die Kathodenoberflache bestatigt die gegebene Deutung. 


I. Einfihrung 


In einer vorangehenden Arbeit! ist gezeigt worden, da der im 
Kohlelichtbogen hoher Stromstarken (J, = 400 Amp) in Form von hell 
leuchtenden Faden innerhalb des normalen Bogenkerns auftretende 
Kontrast auf die Ausbildung von Dampfstrahlen des Kathodenma- 
terials zuriickzufiihren ist. Die Zahl der von der Kathode ,,brausen- 
artig’ ausgehenden einzelnen Faden nimmt nach? oberhalb 500 Amp 
linear mit der Stromstarke zu. Offengeblieben waren die Fragen nach 
dem Mechanismus der Dampfbeschleunigung und der Hohe der in den 
Dampfstrahlen auftretenden Geschwindigkeiten. Untersuchungen hier- 
iiber sollen im folgenden mitgeteilt werden. 


II. Messungen des Rickstofes auf die Kathode 


Fiir die Beschleunigung des aus den Kratern der Kathode aus- 
brechenden Dampfes kommen grundsiatzlich zwei verschiedene Me- 
chanismen in Frage. Einmal muB aus Kontinuitatsgriinden der durch 
Sublimation erzeugte Dampf wegen des hohen Dichteunterschiedes 
zwischen Graphit und Kohlenstoffdampf hoher Temperatur rasch von 
der Kathode abstrémen, erfahrt also eine Beschleunigung. AufSerdem 


1 WIENECKE, R.: Z. Physik 150, 231—241 (1958). 
dias 
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kann aber auch eine Beschleunigung durch eigenmagnetische Kom- 
pression stattfinden, wie sie von MAECKER?® fiir Bogen mit nicht ver- 
dampfender Kathode nachgewiesen werden konnte. 

Zur Feststellung, welcher der beiden Mechanismen maBgebend fir 
die Beschleunigung des Dampfes ist, konnten Messungen des RiickstoBes 
auf die Kathode von Nutzen sein. Denn nach dem Gesetz von actio 
gleich reactio muB ja bei einer von der 
Kathode ausgehenden Str6mung diese einen 
RiickstoB erleiden. 

Bis zu Bogenstrémen von 300 Amp ist die- 
ser RiickstoB auf die Kathode von MAECKER? 
nach einer Schwimmermethode gemessen 
worden. Da in diesem Stromstarkebereich 
nach Untersuchungen von GUILLERY? die 
Kathodenkohle noch nicht sublimiert, wird 
der von MAECKER gemessene RiickstoB, der 
bei 300 Amp etwa 1 pd betragt, ausschlieB- 
lich durch die eigenmagnetisch verursachte 
Strémung erzeugt. Wenn nun bei Strémen 
oberhalb 500 Amp noch eine Beschleunigung 
durch die Dichteanderung bei der Sublima- 
tion hinzukommt, muB die RuckstoBkurve 
(RiickstoB auf die Kathode in Abhangigkeit 
vom Strom) bei Einsatz der Sublimation eine 
Kriimmungsanderung zu hdheren RiickstoB- 
werten mit steigendem Strom erfahren. Die 
GréBe dieser Richtungsanderung sollte etwa 

Fic Ag rirspanciawides ein MaB fiir die Anteile beider Mechanismen 

magnetischen Waage an der Gesamtbeschleunigung im Sublima- 
tionsbereich sein. 

Die Messung des KathodenriickstoBes als Funktion des Bogen- 
stromes wurde nach einigen vergeblichen Vorversuchen mit Hilfe einer 
magnetischen Waage vorgenommen, deren prinzipieller Aufbau in Fig. 4 
dargestellt ist: In einem etwa 20 cm langen wassergekiihlten Fithrungs- 
rohr aus Messing mit 3 cm lichter Weite ist am unteren Ende fest mit 
dem Rohr verbunden ein Topfmagnet angebracht. Beweglich im Rohr 
befindet sich ein zweiter gleicher Magnet, der iiber ein diinnes Alu- 
miniumrohr die Bogenkathode tragt. Da die Pole beider Magnete sich 
gleichsinnig gegentiberstehen, stoBen sie sich ab, wodurch der obere 
bewegliche Magnet in der Schwebe gehalten wird. Belastet man nun 
die Kathode z.B. durch den RiickstoB, so nahern sich beide Magnete 

® MarckeER, H.: Z. Physik 141, 198 (1955). 

* GuILteRY, P.: Z. Naturforsch. 10a, 198 (1955). 
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gegen ihre AbstoBungskraft bis wieder ein Kraftegleichgewicht ein- 
getreten ist. Durch die Verringerung des Abstandes veriindert sich 
auch das Magnetfeld zwischen beiden Magneten und zwar in eindeutiger 
Weise. Diesen Umstand haben wir mit Hilfe des Hall-Effektes an einer 
Indiumantimonidsonde* zur RiickstoBmessung ausgenutzt. Dazu war 
die InSb-Sonde auf dem feststehenden Magneten so angebracht, daB 
die Anderung ihrer magnetischen Durchflutung bei Belastung der 
Kathode maximal war. Die bei konstantem Steuerstrom der Hall- 
Sonde von 100 mAmp an den Hall-Elektroden auftretenden Hall-Span- 
nungen lagen je nach Belastung zwischen 10 und 100 mV, konnten 
also an einem normalen mV-MeBinstrument hohen Innenwiderstandes 
abgelesen werden. 

Die Stromzufuhr zur Kathode geschah iiber drei an die Kathoden- 
halterung angebrachte gewinkelte Cu-Drahte, die mit ihren freien 
Enden in feststehende mit Hg gefiillte Napfchen eintauchten, an die 
die von der negativen Batterieklemme kommenden Kabel direkt an- 
geschlossen waren. Eine Nullpunktkonstanz der Waage war wegen des 
Kathodenabbrandes und der an sich geringfiigigen Reibungsanderung 
der beweglichen Teile durch unvermeidliche Erwarmung der Waage 
wahrend des Brennens (im Bogen wurden bis zu 180kW auf 4cm 
Lange umgesetzt!) nicht zu erreichen. Zur Umgehung dieser Schwierig- 
keiten haben wir deshalb nach einem ,,Momentanverfahren“ gearbeitet, 
das weder einen konstanten Nullpunkt noch eine Eichung der Waage 
voraussetzte. Dazu haben wir zunachst die Skala des die Hall-Spannung 
anzeigenden Instrumentes durch eine Leuchtfolie langer Nachleucht- 
dauer ersetzt und in einem Abstand von etwa 2m iiber dem Instrument 
einen Photomultiblitz so angebracht, daB bei seiner Auslésung die 
Leuchtfolie angestrahlt wurde. Die Brennzeit des Bogens bei voller 
Stromstarke wurde auf 2sec begrenzt. Nach dieser Zeit unterbrach 
ein Zeitrelais den Erregerstrom eines im Bogenkreis liegenden 2000 Amp- 
Schiitzes und léste gleichzeitig den Photoblitz aus. Infolge der induk- 
tiven Auslésung des Schiitzes ziindete die Blitz-Lampe etwa 1/59 sec 
vor Abschalten des Bogenstromes und regte die Leuchtfolie zur Fluores- 
zenz an. Dort aber, wo im Zeitpunkt der Blitzziindung — also unmittel- 
bar vor Abschalten des Bogenstromes — der Instrumentenzeiger stand, 
blieb auf der sonst hell leuchtenden Skala ein scharfer Schatten. Wegen 
der fehlenden Kathodenbelastung ging die Hall-Spannung nach Ab- 
schalten des Bogenstromes auf den (nicht konstanten) Nullwert zuriick. 
Unmittelbar danach konnte die mit diinnen Perlon-Faden an der 
Kathodenhalterung befestigte Waagschale (in Fig. 1 nicht eingezeichnet) 
wahrend der Nachleuchtdauer der Folie von etwa 30sec so lange mit 


4 WELKER, H.: Z. Naturforsch. 7a, 744 (1952); 8a, 248 (1953). — Weiss, H.: 
Z. Naturforsch. 8a, 463 (1953). 
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Gewichten (Tarierkugeln) belastet werden, bis der Zeiger des Hall- 
Instrumentes wieder tiber seinen eigenen Schatten stand. Das auf- 
gelegte Gewicht gab dann unmittelbar ohne Eichung der Waage den 
RiickstoB in pond an. Das Ergebnis der Messungen ist in Fig. 2 dar- 
gestellt. In dieser Darstellung ist der von uns im Stromstarkebereich 
oberhalb 500 Amp gemessene RiickstoB (gemittelt aus zahlreichen 
Einzelmessungen) gegen den Bogenstrom aufgetragen. Die RitickstoB- 
werte unterhalb 300 Amp sind der Arbeit von MAECKER?® entnommen. 
Beide Kurven sind iiber den 
gemessenen Bereich hinaus 
als unterbrochene Kurven ver- 


100 langert> Man sieht in Fig. 2 


RickstoB (pond) 


sehr deutlich, daB die von 
uns gemessene RiickstoBkurve 
sehr viel steiler mit wachsen- 
dem Strom ansteigt als die 
Maeckersche Kurve. Dies be- 
weist eindeutig, daB ein 
ganz wesentlicher zusatzlicher 
RiickstoB durch die ober- 
halb 500 Amp einsetzende 
Sublimation des Kathoden- 
materials hervorgerufen wird 


: ae ae ip err und legt die Annahme nahe, 
Fig. 2. RiickstoB auf die Kathode in Abhangigkeit vom daB bei hohen Strémen der 
Bogenstrom RiickstoB und damit die 


Dampfbeschleunigung ganz 
tiberwiegend durch die Dichteanderung bei der Sublimation hervorgerufen 
wird. Beachten muB man in diesem Zusammenhang aber, daB die Riick- 
stoBkurve unter 300 Amp bei einem Bogen mit nur einem einzigen Brenn- 
fleck mit relativ geringer Stromdichte gemessen wurde, wahrend wir bei 
unserem Bogen eine Aufspaltung in mehrere Einzelbrennflecke mit unver- 
gleichlich gréBeren Stromdichten bis in die GréBenordnung von 10° bis 
106 Amp/cm? annehmen. Mit anderen Worten ist es zunachst fraglich, 
ob man die von MAECKER gemessene Kurve in der in Fig. 2 eingezeich- 
neten Weise verlangern darf, oder ob diese Kurve nicht auch bei Auf- 
spaltung des Brennflecks einen steileren Anstieg nehmen mu. Um dies 
zu priifen, wollen wir eine Abschatzung des in unserem Bogen mit 
mehreren Brennflecken durch eigenmagnetische Kompression verur- 
sachten RiickstoBes durchfiihren. 

Den Uberlegungen MaEckeErs? folgend kommt eine eigenmagnetisch 
verursachte Strémung dadurch zustande, da8 fast alle Bogen auf der 
Kathode eine Ansatzstelle (Brennfleck) haben, in der die Stromdichte 
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wesentlich hoher ist als in der Bogensaule. Dies bedeutet, daB auch die 
auf die Ladungstrager wirkende Lorentz-Kraft in der Umgebung der 
Ansatzstelle wesentlich héher ist als in der Bogensaule und hat zur 
Folge, da8 sich zur Kompensation der magnetischen Krifte ein Druck- 
gradient in radialer Richtung aufbaut. Die in der Achse der Entladung 
vorhandenen Maximaldruck bestimmt MAECKER zu: 

lees = J a : (1) 


2 
co 


Da in axialer Richtung die magnetischen Krafte von der Kathode her 
rasch abnehmen, kann sich dieser Maximaldruck in eine axiale Strémung 
umsetzen, fiir die gelten muB: 
0 2 
ates = 2 Babe (2) 


oder mit (1) 


Vee Pm |e 6) 


Um die Gln. (2) und (3) auf unserem Bogen anwenden zu k6nnen, 
sollen folgende Annahmen gemacht werden: 1. Der gesamte Bogenstrom 
soll unmittelbar vor der Kathode nur in den ,,Faden“ flieBen (int 
schon erlautert). 2. In allen Dampffaden sollen Geschwindigkeit, 
Temperatur, Gaszusammensetzung und damit Dichte unmittelbar vor 
der Kathode gleich und konstant sein. 3. Alle Dampffaden sollen mit 
gleichem Querschnitt auf der Kathode ansetzen. Wahrend die zweite 
Forderung sich nicht unmittelbar priifen laBt, aber wegen der geringen 
Querschnitte der einzelnen Faden unmittelbar tiber der Kathode sicher 
gut erfiillt ist, la4Bt sich die dritte Bedingung gleichen Querschnittes 
fiir alle Faden gut kontrollieren. Dazu haben wir bei zahlreichen 
Photoaufnahmen in einer vergréBerten Projektion die Durchmesser der 
bei verschiedenen Stromstaérken vorhandenen Faden vermessen. Als 
Mittelwert fiir den Radius der Faden ergab sich fiir Str6me oberhalb 
800 Amp 7;=1,6-102cm. Die maximale Abweichung von diesem 
Wert ist kleiner als 20%. Damit diirfte die dritte Forderung als gut 
erfiillt gelten. 

Sind nun alle m Faden gleichberechtigt, dann muB in ihnen auch der 
gleiche Strom J/n=/J’ flieBen und in allen Faden die Stromdichte 7 
gleich sein. Fiir die Bestimmung von F,,,x und Viiax Dedeutet dies, daB 
man alle Faden als unabhingig voneinander betrachten darf und sich 
bei der Berechnung auf einen einzelnen Faden beschraénken kann. 


Setzt man Gl. (1), die man fiir den vorliegenden Fall auch so schreiben 
kann: 


max n2 c2 It Vip 
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Zahlenwerte ein, so erhalt man fiir P,,, GréBen, die zwischen 0,2 und 
0,5 kpd-cm™? schwanken. In der Achse der Faden tibersteigt also unmit- 
telbar iiber der Kathode der Gasdruck den AuBendruck um 0,2 bis 
0,5 atm. Nimmt man eine mittlere Gasdichte bei Atmospharendruck von 
4-40-5¢-cm- an und beriicksichtigt die Abhangigkeit der Dichte 


pod ee 8 xis sn 
vom Druck nach dem Gasgesetz 0 = 09 - — Was bei dieser Naherung 
0 


sicher gestattet ist, so ergeben sich von der Stromstarke ziemlich un- 
abhangige Maximalgeschwindigkeiten von V,,,x 2 km/sec. Um nun zur 
Bestimmung des RiickstoBes zu kommen, muB man den Impulssatz 
heranziehen. Der pro Zeiteinheit durch den Bogenquerschnitt getragene 
Impuls mu8 dem Betrage nach gleich dem RiickstoB auf die Kathode 
sein. Fiir diesen Impuls pro Zeiteinheit ergibt sich der Ausdruck: 


|%| =|1| =$oV24F, (4) 


wobei das Integral iiber den Bogenquerschnitt zu erstrecken ist. Da 
bei uns Impuls nur in den Faden transportiert werden soll und alle 
nm Faden gleichberechtigt sind, kann man (4) auch schreiben: 


R=n$0V2dF (4a) 
$ 


mit Integration tiber einen Fadenquerschnitt. 
Einen oberen Grenzwert erhalt man fiir den RiickstoB, wenn 
man in (4a) fiir g@V? den Wert oV2., =2P,. einsetzt. Gl. (4a) 
]aBt sich dann unter Beriicksichtigung von (1a) 


Tabelle 1 schreiben: 
un ne: R= 10 Virax 07% = 4 (4b) 
| : . rn ; a. 
1400 | 44pd — Setzt man in (4b) Werte ftir ~ und J ein, so erhalt 
1200 | 3,4 pd ee 3 e 
1000 | 3.4pd = man die in Tabelle 1 wiedergegebenen RiickstoBwerte. 
800 3,2pd Wenn diese Abschatzung auch keinen Anspruch auf 


hohe Genauigkeit erheben kann, so zeigen die Werte 
der Tabelle 1 doch, verglichen mit der gemessenen RiickstoBkurve nach 
Fig. 2, daB die Dampfbeschleunigung durch eigenmagnetische Kom- 
pression im Strombereich oberhalb 500 Amp von untergeordneter Be- 
deutung ist. Wesentlich fiir den Beschleunigungsmechanismus kann 
also nur die Dichtedanderung bei der Sublimation der Kohle sein. 


III. Bestimmung der Dampfstrahlgeschwindigkeit 
a) Abschatzung der Geschwindigkeiten aus dem RiickstoB auf die Kathode 


Legt man die gemessenen RiickstoBwerte zugrunde, so muB nach 
Gl. (4b) gelten: 


Reno V2 ps (4c) 
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woraus fiir die Geschwindigkeit folgt: 


ae | ae: 
vi | nQOnT? : (5) 


AuBer der Dichte o sind alle GréBen unter dem Wurzelausdruck be- 
kannt. Zur Festlegung von @ benétigt man die unbekannte Tempera- 
tur T. Da beim 200 Amp- 


Bogen nach MAECKER® die Labelle 2 
Temperatur in der Achse T°K | ofg-cm*] | mefem-] | net [em] 
des Bogens 12000° K betragt, oa Solace Cae Te 
mit steigendem Strom bei 8000 | 2,00- 107 | 9,8 - 1017 | 1,36 - 1078 
— - 10000 | 1,36- 107° | 6,14 - 401" | 6,41 - 1018 
fre of =) i , ea , y 
1 brennenden Bogen La ar 935-1078 | 3,19- 107 | 1,47- 10" 
Bogenkern zwar breiter aber 14000 6,40-10-® 1,12 - 1027 | 2,06 - 1017 


aus energetischen Griinden 
die Achsentemperatur nicht mehr wesentlich h6éher wird, erschien 
es uns verniinftig, die Temperatur in der Bogenachse als zwischen 
12000 und 14000° K legend anzunehmen. Fiir diesen Temperatur- 
bereich haben wir zur Bestimmung der Gasdichte und der spater 
noch bendtigten Teilchenzahlen die Zusammensetzung eines Kohlen- 
stoffgases als Funktion der Temperatur mit Hilfe der Saha-Gleichung 
berechnet. Die uns interessierenden GréBen sind in Tabelle 2 angegeben. 

Setzt man in Gl. (5) die gemessenen GréBen R, n und 7% ein, so 
erhalt man fiir V Werte (in km/sec), die fiir verschiedene Stromstarken 
und angenommene Temperaturen in 
Tabelle 3 aufgefiihrt sind*. 

Die Geschwindigkeiten liegen we- T°K | 800A | 1000A |  1200A 
sentlich hdher als die mit 2 km/sec | | 
unter den giinstigsten Bedingungen bei es ene | oP | i ee 
Annahme einer Beschleunigung infolge . 
eigenmagnetischer Kompression geschatzten. Die in Tabelle 3 ange- 
gebenen Geschwindigkeitswerte sind natiirlich nur unmittelbar tber 
der Kathodenoberflache vorhanden, denn in Richtung auf die Anode 
muB die Geschwindigkeit der Strahlen rasch abnehmen, weil durch 
Reibung weitere Gasschichten an der Strémung teilnehmen, so daB die 
Strémung nicht auf einen Strahlquerschnitt, wie er an der Kathode 
vorhanden ist, beschrankt bleibt. 


Tabelle 3 


b) Abschdtzung der Maximalgeschwindigkeit aus dem Kathodenabbrand 


Messungen der pro Zeiteinheit sublimierenden Kohlenstoffmenge 
erméglichen eine zweite von der ersten unabhangige Methode zur 
* Bei dieser Abschatzung ist die Dichteerhéhung infolge der magnetischen 
Kompression vernachlassigt. Sie wiirde das Resultat nur um wenige Prozente 


vermindern. 
5 MAECKER, H.: Z. Physik 136, 119 (1953). 
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Abschatzung der Maximalgeschwindigkeit der Dampfstrahlen vor der 
Kathode*. Nimmt man an, daB die Sublimation gleichmaBig in n(/) 
Dampfstrahlen erfolgt und die in 1 sec von der Kathode sublimierte 
Kohlenstoffmenge A g/sec betragt, dann muB die an einen Strahl in 


der Zeit At abgegebene Kohlenstoffmenge at, Gramm _ betragen. 


: : A . 
Nach dem Massenerhaltungssatz miissen sich diese <= At Gramm in 


einem Zylinder wiederfinden, dessen Grundflachen durch den Quer- 
schnitt eines Dampffadens a7; gegeben sind und dessen Lange V At 
betragt. Es muB also, wenn @ die Gasdichte in den Dampfstrahlen 
bedeutet, gelten: 


“ At=enreVAt. (6) 
woraus sofort folgt: 
a 
Na non rae ; (6a) 


In diese Gl. (6a) fiir die Geschwindigkeit V der Dampfstrahlen un- 
mittelbar tiber der Kathodenoberflache geht auBer dem Querschnitt 
a7, der Zahl der Dampfstrahlen und der Dichte o des Kohlenstoff- 
dampfes in den Faden nur der Abbrand der Kathode pro Sekunde ein, 
der durch Wagung bestimmt werden konnte. Dazu haben wir die 
Kathodenkohlen in einen leichten aus der Kathodenhalterung heraus- 
nehmbaren Aluminiumeinsatz gepreBt und sie mit diesem zusammen 
vor und nach dem Brennen gewogen. Dabei wurden Stromstarke und 
Brennzeit, die aus den immer mitgeschriebenen Schleifenoszillogrammen 
gut bestimmt werden konnten, so weit als méglich variiert. 

Bei allen Messungen ergab sich ein linearer Zusammenhang zwischen 
Abbrand und Brenndauer des Bogens bei konstant gehaltenem Strom, 
wie auch zwischen Abbrand und Strom bei festgehaltener Brennzeit. 
Der aus diesen Messungen ermittelte sekundliche Abbrand ist in Ab- 
hangigkeit von der Stromstarke in Fig. 3 dargestellt. 

Setzt man die Abbrandwerte der Fig. 3 zusammen mit den schon 
friiher benutzten GréBen fiir den Querschnitt und die Zahl der Faden 
und die Dichte ein, so ergeben sich die in Tabelle 4 wiedergegebenen 
Geschwindigkeiten. 

Die Geschwindigkeiten haben etwas kleinere Werte als die aus dem 
RiickstoB abgeschatzten. Hierin macht sich unseres Erachtens die voll- 
kommene Vernachlassigung der Geschwindigkeitserzeugung durch eigen- 
magnetische Kompression bei der Abschatzung aus dem Abbrand be- 
merkbar, wahrend bei der V- Bestimmung aus dem RiickstoB ja die 


* PINKELNBURG, W. [Z. Physik 114, 734 (1940)] hat nach dem gleichen Ver- 
fahren eine Abschatzung der Stromungsgeschwindigkeit der Anodenflamme des 
Beck-Bogens durchgefiihrt. 
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gemessene RiickstoBkurve, zu der natiirlich auch die eigenmagnetischen 
Effekte einen Beitrag liefern, zugrunde gelegt wird. Addiert man zu 
den V-Werten in Tabelle 4 den aus Gl. (3) bestimmten Geschwindig- 
keitswert V,,,. bei Annahme einer Strémungserzeugung nur durch 
eigenmagnetische Kompression (#2 km/sec), so stimmen die V-Werte 
der Tabellen 3 und 4 fast genau tiberein. [Allerdings miiBte dann auch 
die Dichte g in Gl. (6) etwas erhéht werden.] Wenn man alle Unsicher- 
heitsfaktoren _ beriicksich- J 
tigt, die in die Auswertung yz 

der verschiedenen Abschat- R 
zungen eingehen, so kann ip 

man von einer. recht vy 
befriedigenden — Uberein- 
stimmung der nach den 
verschiedenen Methoden 
gewonnenen Geschwindig- 
keitswerten sprechen. Es 
ist als ganz sicher anzu- 
nehmen, da8 unmittelbar 


S 
° 


9/sec) 


— Abbrand (mg 
s 


Tabelle 4 70 P 
V2 
JiAl 12000° | 14.000° 
| 
| 0 500 7000 7500 
800 | 6,0 8,9 km sect —e J (Amp.) 
1200 | 6,3 9,2 km sect Fig. 3. ,,Abbrand“ der Kathode in Abhangigkeit vom 
1400 fr) 11,3 km sec? Bogenstrom 


iiber der Kathode die Dampfstrahlen eine Geschwindigkeit von rund 
10 km/sec erreichen. — Es erschien méglich, da bei diesen hohen 
Geschwindigkeiten eine Uberschallstrémung vorliegt. Um dies zu priifen, 
muBte die Schallgeschwindigkeit c, eines Kohlenstoffplasmas fiir den 
in Frage kommenden Temperaturbereich berechnet werden. Fiir ein 
thermisches Plasma mit der Zustandsgleichung 

PTET EES) x = Ionisationsgrad o 


Q mM => 


gilt fiir das Quadrat der Schallgeschwindigkeit (siehe z.B. Handbuch 
Physik, Bd. XXII, S. 344): 


ae 
ei wing as nee val Pp (8) 
—— : as eS 
Ss 2 E; 2 
steu—glo+(s+aryy : 


; = Ionisationsenergie des Atoms. 
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Einsetzen der in Tabelle 2 wiedergegebenen Werte fiir e, », und 

N+ f — aa fiihrt zu den in Tabelle 5 aufgefiithrten Schallge- 
Ne + N+ 

schwindigkeiten fiir das Kohlenstoffplasma. Man sieht, daB c, von 

2,8 km/sec bei 8000° K auf 4,4 km/sec bei 140000° K ansteigt. Dies 

bedeutet, daB die geschatzte Strahlgeschwindigkeit 

ES unmittelbar iiber der Kathode mehr als doppelt so groB 

T°K | eskm-sece? ist wie die Schallgeschwindigkeit. Eine Entscheidung 

dariiber, ob die geschatzten V-Werte wirklich reell 


8000 | 2,84 sind, also tatsachlich eine Uberschallstrémung vor- 
10000 | 332 é x x, 5 ea one 

12.000 3,90 liegt, konnte nur durch eine Geschwindigkeitsmessung 
14000/ 4,44 erbracht werden. 


c) Messungen der Stromungsgeschwindigkeiten 
Geschwindigkeitsmessungen an stationar stromenden Medien fihrt 
man am zweckmaBigsten so durch, da8 man von einem auf irgendeine 
Weise markierten Volumenelement des str6menden Mediums ein Ort- 
Zeit-Diagramm aufnimmt, aus dem man durch graphische Differentia- 
tion unmittelbar die Geschwindigkeit der Strémung als Funktion des 
Ortes ermitteln kann. Zur 
Messung der Dampfstrahl- 
geschwindigkeit nach die- 
ser Methode muBte 1. eine 
passende Markierungsart 
gefunden und 2. eine An- 
ordnung entwickelt werden, 
die eine Beobachtung des 
Weiterwanderns der Mar- 
kierung mit der Strémung 
gestattet. Fiir den zweiten 
Zweck stand eine selbstge- 
baute Zeitlupenanordnung 
Fig. 4. Anordnung zur Erzeugung von Stérimpulsen in der nach BARTELS und EIsELT® 
Bogensiule zur Verfiigung, die schon 
friiher? zu Geschwindig- 
keitsmessungen am 200 Amp-Kohlebogen benutzt worden war. Die 
Anbringung einer Markierung an den Dampffaden gelang uns schlieBlich 
auf folgende Art: Ein mit 400 V aufgeladener Kondensator von einigen 
100 uF wurde mit seinem negativen Pol mit der Kathode des Bogens 
verbunden, wahrend sein positiver Pol itber ein Hg-Stromtor an eine 
Hilfselektrode gelegt wurde (Fig. 4), die aus einem vorn angespitzten 


6 BARTELS, H., u. B. EIsEtt: Optik 1950, 656. 
7 WIENECKE, R.: Z. Physik 143, 128 (1955). 
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Kohlestab von 3mm Durchmesser bestand und in Kathodennahe 
schrag von unten unter einem Winkel von etwa 30 gegen die Bogen- 
achse in die Bogensdule bis nahe an die Dampfstrahlen herangefiihrt 
werden konnte. Gab man auf das Gitter des Thyratrons einen positiven 
Impuls, so entlud sich der Kondensator durch das kathodennahe Stiick 
der Bogensaéule und erzeugte hierdurch die gewtinschte Markierung, 
deren Weiterwandern zur Anode dann mit der Zeitlupe verfolgt wurde*. 

Fine auf diese Art aufgenommene Bildserie, bei der der zeitliche 
Bildabstand 5,5 usec betragt, ist in Fig. 5 wiedergegeben. Aus Inten- 
sitatsgriinden konnten bei diesen Aufnahmen keine hart arbeitenden 
Platten benutzt werden. Deshalb erscheint der Kontrast in den Bildern 
der Fig. 5 nicht besonders scharf. Man sieht aber doch auf den einzelnen 


Fig. 5. Zeitlupenaufnahmen mit hochwandernder Storung 


Bildern deutlich die zur Anode hoch wandernde Storung. Zur Fest- 
legung der Geschwindigkeit haben wir in einer vergr6Berten Projektion 
die Abstinde z der St6rung von der Kathode ausgemessen, z iiber die 
Zeit aufgetragen (Ort-Zeit-Diagramm) und durch graphische Differen- 
tiation die Geschwindigkeit in Abhadngigkeit vom Ort bestimmt. Es 
gelang uns mit dieser Methode allerdings nur, die Geschwindigkeit im 
anodennahem Teil der Bogensdule bis herunter zu einem Abstand von 
1 cm von der Kathode zu bestimmen. Noch dichter an der Kathode 
war auch bei héchstméglicher Zeitaufl6sung eine Messung nicht mehr 
moglich. Das Ergebnis ist in Fig. 6 dargestellt. Als Abszisse ist in dieser 
Abbildung der Abstand von der Kathode, als Ordinate die Geschwindig- 
keit in cmsec? aufgetragen. Die durch kleine Vollkreise markierten 
MeBpunkte geben die aus Zeitlupenaufnahmen direkt ermittelten Ge- 
schwindigkeitswerte wieder. Parameter bei beiden Kurven ist der Bogen- 
strom. Man sieht, daB bei einem Bogen mit 800 Amp die Geschwindig- 
keit von 1 km/sec bei einem Abstand von 3 cm tiber der Kathode auf 
3 km/sec 1 cm iiber der Kathode ansteigt. Bei 1200 Amp Bogenstrom 
liegen die Geschwindigkeiten insgesamt héher. Von 1 km/sec bei z=3 cm 
steigt bei dieser Kurve die Geschwindigkeit schon auf 4,8 km/sec fiir 
a A Iemy ail: 


* Auf dhnliche Weise hat E. Rontorr [Z. Physik 126, 175 (1949)] die Stro- 


mungsgeschwindigkeit der Anodenflamme eines Bec k-Bogens bestimmt. 
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Da Geschwindigkeitsmessungen im Bereich zwischen Kathodenober- 
flache und einem Abstand 1 cm dariiber nicht direkt mdglich waren, 
andererseits aber nach den Geschwindigkeitsabschatzungen aus Riick- 
stoB und Abbrand die Stromungsgeschwindigkeit unmittelbar tiber der 
Kathodenoberflache etwa doppelt so groB wie die Schallgeschwindigkeit 
sein sollte, konnten wir erwarten, daB auch in einigem Abstand von der 
Kathodenoberflache noch eine Uberschallgeschwindigkeit im Dampf- 
strahl vorhanden war. In diesem 
Fall muBte die Uberschallstromung 
bei einer kleinen von auBen ange- 
brachten St6rung durch die Aus- 
bildung einer Kopfwelle sichtbar 
werden. 

Zur Erzeugung einer solchen 
Stérung haben wir eine horizon- 
tal rotierende Kupferscheibe von 
etwa 40 cm Durchmesser und einer 
Dicke von 3mm, deren AuBenkante 
einseitig scharf angeschliffen war, 
wahrend der Brennzeit des Bogens 
von der Seite her so weit an die 
Bogensaule herangeschoben, da 
der auBerste Rand der Platte ge- 
rade in den Bereich der Dampf- 
strahlen kam. 

Senkrecht zur Vorschubrich- 
tung der rotierenden Platte wurde 

Fibs iho: hetadie wt ced Dalaprasen iene dann im richtigen Augenblick mit 

Abhangigkeit vom Abstand von der Kathode der Linhof-Kamera photographiert. 

Der Rand der Cu-Platte sollte auf 

diese Weise als Stérung fiir die Dampfstrahlen wirken, wobei es gar 

nicht leicht war, die Platte nur bis an den Rand des Dampfstrahl- 
kerns aber auch nur bis dahin zu bringen. 


0 7 2 3 Z(cm) # 


In der Tat konnten bei einigen Aufnahmen von der Stérstelle — 
der Scheibenkante — ausgehende Kopfwellen (Fig. 7) beobachtet 
werden. Zum Beweis, daf es sich auch wirklich um Kopfwellen handelt, 
kann man die Totalreflexion heranziehen, die eine Kopfwelle dort er- 
leiden muB, wo das Uberschall- in ein Unterschallgebict iibergeht, 
wie es in Fig. 7 am Rand des sichtbaren Bogenkerns auch deutlich zu 
beobachten ist. Aus dem Machschen Winkel zwischen Strémungs- 


richtung und Kopfwelle kann man die Mach-Zah] M = —1 bestimmen, 
sin @ 


die gleich dem Verhaltnis von Strémungsgeschwindigkeit V zur Schall- 


Dampfstrahlen in Kohleichtbégen hoher Stromstarken I] afal 
geschwindigkeit c, des Mediums ist 
M ae (9) 


Bei be Kkannter Schallgeschwindigkeit c, l4Bt sich aus M die Str6mungs- 
geschwindigkeit V bestimmen: 
I (agen Bs (Qa) 


Nimmt man als Grenzwert fiir die Temperaturen der Dampfstrahlen 


1A — > r : 5 
wieder 12000 und 14000° K an, so ergeben sich mit den zu diesen 


Fig. 7. Lichtbogensaule mit durch Kupferscheibe erzeugter Kopfwelle. J = 800 Amp 


Temperaturen geh6renden Schallgeschwindigkeiten von 3,90 und 
4,41 km/sec Str6émungsgeschwindigkeiten die zwischen M -4,41 und 
M - 3,90 liegen. 

5 00-MaVa441-M. (9b) 


Da fiir z=0,5 cm (Abstand von Kathodenoberflache) bei einem Bogen- 
strom von 800 Amp eine Mach-Zahl M von 1,1 gemessen wurde, er- 
geben sich fiir diesen Abstand die in Fig. 7 eingezeichneten Geschwindig- 
keitsgrenzen von 4,3 und 4,85 km/sec. 

Es soll aber hier nicht verschwiegen werden, daB es uns nicht gelang, 
in einem Abstand kleiner als 0,5 cm iiber der Kathode Kopfwellen zu 
erzeugen. Wir moéchten als Grund hierfiir annehmen, daB sich unmittel- 
bar iiber der Kathode noch keine homogene Geschwindigkeitsverteilung 
V(r) tiber dem Bogenquerschnitt eingestellt hat, sondern daB in den 
Dampfstrahlen zwar Uberschallgeschwindigkeit vorliegt, in den Ge- 
bieten dazwischen diese aber noch nicht erreicht wird. Dies wiirde be- 
deuten, daB Kopfwellen, wenn sie im Inneren der Dampfstrahlen durch 
Strung erzeugt wiirden, an der auBeren Strahlbegrenzung schon wieder 
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reflektiert wiirden, also nicht bis zum Kernrand laufen konnten, sondern 
nur in den einzelnen Dampfstrahlen existent waren. Wir haben zwar 
versucht durch eine stark vergréBerte Abbildung des Bogens auf die 
Photoplatte und Stérung des Bogens unmittelbar tiber der Kathode 
Kopfwellen innerhalb der einzelnen Faden nachzuweisen, ohne aber 
dabei Erfolg zu haben. Es gelang einfach nicht, die St6rung an den 
einzelnen Faden so anzubringen, daB sie den Faden nicht zu sehr beein- 
fluBte. Hat sich in hinreichendem Abstand von der Kathode die Ge- 
schwindigkeitsverteilung homogenisiert und legt ihr Wert dann noch 


Fig. 8. Photographie eines Hochstromkohlebogens mit Kegelbildung vor der Kathode. J g=1100 Amp 


iiber der Schallgeschwindigkeit, lassen sich wohl erst die von uns beob- 
achteten Kopfwellen feststellen. Dazu scheint aber mindestens ein 
Abstand 0,5 cm von der Kathode notwendig zu sein. Die in Fig. 6 
fiir die 1200 Amp-Kurve eingezeichneten Mach-Zahlen von 2,7 scheinen 
uns nicht ganz sicher, da bei den zugeh6rigen Aufnahmen wohl Kopf- 
wellen wie in Fig. 7 zu sehen sind, allerdings keine Reflektion am Kern- 
rand zu beobachten ist. Wir haben die MeBwerte zwar eingetragen, 
sie aber aus dem oben genannten Grund mit einem Fragezeichen ver- 
sehen. 

Auf der Ordinate sind fiir z= 0 die abgeschatzten Maximalgeschwin- 
digkeiten eingetragen. Der Verlauf der Geschwindigkeitskurve ist wohl 
so, daB fiir z=0 tatsaéchlich die hohen Schitzwerte erreicht werden. 
Einen weiteren guten Hinweis dafiir, daB im Bereich iiber der Kathode 
tatsichlich Uberschallgeschwindigkeit der Dampfstrahlen vorliegt, 
méchten wir in der Tatsache erblicken, daB auf zahlreichen Photoauf- 
nahmen kegelférmige Verdickungen der Dampfstrahlen itber der Ka- 
thode auftreten, die aber immer von der Kathode durch einen von hell 
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leuchtenden Faden durchzogenen Dunkelraum getrennt sind. In einigen 
Fallen wurden tiber dem ersten immer stark aufgebildeten Kegel weitere 
allerdings wesentlich schwachere Verdickungen gefunden, wie es in 
Fig. 8 zu sehen ist. (Der Dunkelraum zwischen der Oberfliche der 
Kathode und der Unterseite des Kegels ist bei der Kopie des Originals 
nicht gut herausgekommen.) Vorbedingung fiir das Auftreten der 
Kegel war immer, daB der Bogen einige Zeit gebrannt und sich dabei 
schon eine entweder flache oder leicht muldenférmige Ansatzflache 
auf der Kathode geschaffen hatte. Solche Kegelbildungen sind von 
Uberschallstrémungen gut bekannt. Sie bilden sich durch stationdre 
Verdichtungs- und Verdiinnungswellen aus, die durch Rand- oder 
Einlaufst6rungen hervorgerufen werden kénnen. Da unser Medium 
ein Selbststrahler ist, miissen sich solche Wellen wegen der Abhangigkeit 
der Ausstrahlung vom Gasdruck durch Gebiete héherer und minderer 
Leuchtdichte anzeigen. 

Es scheint uns daher als sehr wahrscheinlich, daB diese Kegelbildung 
durch solche Effekte zustande kommt, zumal sich kaum eine andere 
Erklarungsmoglichkeit finden laBt. Zur Entstehung der Uberschall- 
stromung selbst darf vielleicht noch darauf hingewiesen werden, daB die 
Verdampfung aus Kratern erfolgt, die dabei wie Diisen wirken. 

Herrn Prof. Dr. F. TRENDELENBURG bin ich fiir die Genehmigung, die vor- 
liegende Arbeit als Habilitationsschrift benutzen zu diirfen, zu groBem Dank ver- 


pflichtet. Frl. R. DockHorn und den Herren A. BRAUNERSREUTHER, A. CORDES 
und H. RINGLER danke ich herzlich fiir die Hilfe bei den Experimenten. 
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Die elektrische Leitfahigkeit eines Plasmas. I 
Von 
H. SCHIRMER und J. FRIEDRICH 


(Eingegangen am 5. Februar 1958) 


Unter Beriicksichtigung der Elektronenwechselwirkung wird die exakte Theorie 
der elektrischen Leitfahigkeit eines Plasmas (bei Anwesenheit eines schwachen 
elektrischen Feldes) durch Integration der Boltzmann-Gleichung ionisierter Gase 
dargestellt. Die Entwicklungen umfassen Plasmen beliebigen Ionisierungsgrades 
ohne jegliche Vereinfachungen bis zur vierten Naherung; sie enthalten daher die 
Ergebnisse von LANDSHOFF und anderen Autoren, die unter vereinfachenden Vor- 
aussetzungen lediglich fiir vollstandig ionisierte Gase abgeleitet worden sind, als 
Spezialfall. Die konsequente Ubertragung des Querschnittbegriffs auf nicht starr- 
elastisch streuende Zentren erméglicht eine anschauliche Interpretation der ge- 
fundenen Resultate im Sinne der elementaren Anschauungen der Theorie der freien 
Weglange. 


1. Einleitung 


Die mathematische Theorie nicht gleichférmiger Gase fuBt auf der 
Berechnung der Geschwindigkeitsverteilung der Teilchen mittels der 
fundamentalen Boltzmannschen Integro-Differentialgleichung, deren 
Lésung bereits BOLTZMANN [1] beschaftigte. Eine exakte allgemeine 
Lésungsmethode wurde auf der Grundlage einer von HILBERT [2] an- 
gegebenen Approximationstheorie von ENskoG [3] entwickelt. Etwa 
gleichzeitig wurde das Problem von CHAPMAN [4] in Angriff genommen, 
spater wies BURNETT [5] auf die Bedeutung der Sonineschen Polynome 
fiir Entwicklungen dieser Art hin. CHAPMAN und CowLtnc [6] faBten 
die Ergebnisse dieser Untersuchunger zusammen. Ihr Buch enthalt die 
Loésung fiir Gase bis zur ersten Naherung allgemein*. 

LanpbsHorFF [7] fiihrte unter Modifizierung der Enskog-Chapman- 
Cowlingschen Methodik die Behandlung eines Plasmas bis zur vierten 
Naherung durch. Die von ihm vorgenommenen Vereinfachungen be- 
schranken jedoch die Anwendbarkeit der Ergebnisse auf ein vollstandig 
ionisiertes Plasma. Weiterhin ist der numerische EinfluB seiner Ver- 
einfachungen — wie bei einer ahnlichen, auf statistischer Grundlage 
basierenden Untersuchung [S] — nicht unmittelbar zu erkennen. Das 
Vorgehen LANDsHoFFs ist jedoch von grundlegender Bedeutung. 

Wird das Plasma als Lorentz-Gas behandelt — wird also die Elek- 
tronenwechselwirkung vernachlassigt —, so lassen sich Ausdriicke fiir 


* Sie wird von den Autoren dort als zweite Naherung bezeichnet; ihre erste 
Naherung ist mit unserer nullten identisch. 
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die elektrische Leitfahigkeit und die Warmeleitfahigkeit in geschlossener 
Form angeben und anschauliche Begriffe wie freie Weglange und Quer- 
schnitt exakt definieren [9], [10], ohne da8 vollstandige Ionisierung ge- 
fordert werden miiBte. 


Im folgenden wird, als konsequente Erweiterung der in den Arbei- 
ten [7] und [9] getatigten Uberlegungen, die exakte Theorie der elek- 
trischen Leitfahigkeit sowohl vollstandig als auch nicht vollstandig 
ionisierter Gase in allgemeinster Form bis zur vierten Naherung dar- 
gestellt unter Heranziehung des Begriffs Querschnitt im Sinne von [9]. 
Die Ergebnisse der Arbeiten [7] und [8] sind daher in den vorliegenden 
Entwicklungen als Spezialfalle enthalten. 


2. Die Boltzmann-Gleichung fiir ein Plasma 


Die auf die Elektronen bezogene Boltzmann-Gleichung eines Plasmas 
lautet in eindimensionaler Form unter der Voraussetzung der Stationari- 
tat 
AED +g SBD —ngn,|v [f  —Nadade + | 

| ae Ls cilee par: (1) 
+o fff —fadade+™ fff h—-fgddddeda]. | 
Die Bezeichnungen entsprechen den Ausfiihrungen in [9]. Fir die Ge- 

schwindigkeitsverteilung / der Elektronen wird nun 


f=f(1 + €y(v, x) (2) 
angesetzt mit 
1 1 eae 

ae a ae @) 


als ungestorte Boltzmann-Funktion; w= \2aT| Mm. 
"= fot + fy’, »)) (4) 

ist die Verteilungsfunktion der stoBenden Elektronen nach dem StoB, 
fe=foe (1 + Ep(v., *)),] 

f= fret + Eye, »)) J 


sind die entsprechenden Ausdriicke der gestoBenen Elektronen vor 
und nach dem StoB. 


Unter Beachtung von 


(5) 


=e | (6) 


fo foe = foloe 
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ergibt sich mit diesen Ansaétzen (nach Vernachlassigung der Doppel- 
produkte als klein von zweiter Ordnung) entsprechend den Ausfiih- 
rungen in [9] unter der Voraussetzung 07/0x =0 die Gleichung 


2 © Gf, = n,|0 10, (v) + 0;(0)} vo) fo + 22 (7) 
w2 m { Ne J Ma 


mit 


0,(v)=2nf (4 —cos#)ada, 0,(v)=20f (1—cosd)ada (@ 


0 0 
als Pea a iL Ba ke der Atome und Ionen und 
LLP [evo )+8ve)—Ev@) Ele] fofoeg odd de der, (9) 
als Uadelsebeanlenseenne eal der Elektronen. 
Mit J, =0 ergeben sich die Entwicklungen der Arbeiten [9] und [10]. 


Die Form der linken Seite der Gl. (7) basiert auf der Voraussetzung 
[Ansatz (2) ] 


Ew(v) <1; (10) 
fiir ein Lorentz-Gas ergibt dies mit y(v) gemaB [9] — sofern fiir 
als obere Grenze v gesetzt wird — sofort als Bedingung 

eGA(v) <kT (14 


mit G als angelegte a4uBere Feldstarke, A als ,,freie Weglange“ eines 
Elektrons der Geschwindigkeit v*. 

Forderung (11) als Voraussetzung eines ,,schwachen‘ elektrischen 
Feldes liegt den folgenden Untersuchungen zugrunde und ist im all 
gemeinen bei jeder Gasentladung erfiillt. 


So laBt eine Untersuchung interessierender Nenon-Hochdruckentladungen ins- 
besondere erkennen, dafs die von einem Elektron dem angelegten elektrischen Feld 
entnommene Energie — innerhalb des Bereichs einer freien Weglange — bei der 
in Frage kommenden Temperaturen und Drucken maximal zwischen 0,1 und 1% 
der jeweiligen kinetischen Energie k T liegt. 

Gl. (9) soll noch einer Umformung unterworfen werden. Auf die 
infolge des Ansatzes der eindimensionalen Boltzmann-Gleichung (1) 
bevorzugte x-Richtung bezogen, lautet die «-Komponente eines Vek 
tors a mit v, =§ in Kugelkoordinaten (Polabstand @,, Azimutwinkel eq) 


a,=—~(a- »)€ + asin O, (1, cos eg +.4,8iN éq) . (12) 


Wird a hierin der Reihe nach mit »’, v,, v, identifiziert, so ergibt 
nach Einsetzen in (9) die Integration in bezug auf den jeweiligen Azimut: 
winkel ¢ tiber den zweiten Term von (12) wegen der Rotationssymmetri« 


* Die Beriicksichtigung weiterhin der Ableitung nach € links in (4) liefert 
praktisch das gleiche Resultat (11)! 
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stets Null, so daB die Boltzmann-Gleichung fiir ein Plasma unter der 
Voraussetzung 07/0x—=0 nun lautet 


sat mw Cfo = Ma |? {Qa(0) += Q,(0)] v0) fo + 
+ mae fff [oo pe) +0-v y(e))—v-vy(o) — 7 (13) 
—v-v. vv.) ]fofoegddbde do, . 
Damit ist — wegen des ersten Teils der Beziehung (12) — die restlose 


Elimination von é erreicht. Diese Umformung, schon von LANDSHOFF 
angewendet, erméglicht mithin den Lorentz-Ansatz (2) auch bei Ein- 
beziehung der Elektronenwechselwirkung. 

Die Lésung der Gl. (13) liefert die elektrische Leitfahigkeit eines 
Plasmas gleichfoérmiger Temperatur. 


3. Die Lésung der Boltzmann-Gleichung fiir ein Plasma 
Durch die Entwicklung der Lésungsfunktion w(v) nach Sonineschen 
Polynomen* S, der Ordnung 3 in der Form 
v= 5's, 5,(2) (14) 
= / 
wird die Lésung der Boltzmann-Gleichung (13) auf die Bestimmung 
der unbekannten Koeffizienten #, zuriickgefiihrt. Ansatz (14) und ent- 
sprechende Entwicklungen fiir die Argumente v’, v, und v, sind in die 
Gl. (13) einzusetzen. Dann ergibt die Multiplikation mit 


v2 vu ; 

». : Eau Af 

ox Sx (oe) dé dn dl, 

wobei x der Reihe nach die Werte 0,1, 2,... durchlaufe, und nachfol- 
eende Integration iiber den gesamten Geschwindigkeitsraum nach An- 
wendung der Orthogonalitatsrelation der Sonineschen Polynome dieser 
Ordnung, die in der Form (6,, Kronecker-Symbol) 


2 


~ v2 \ v2\ v 7 ees Le ee 
f(a) Sul ge) aa Fol) dv = |a TO+1) Oo (15) 
0 


dJargestellt werden kann — mit 


Fo (v) = 420 0? fol) (16) 

* Die hier als Soninesche Polynome bezeichneten gehéren zur Klasse der 

Laguerreschen Polynome. Sie unterscheiden sich von den von SONINE [1/] ur- 

priinglich definierten lediglich durch andere Vorgabe des Koeffizienten des héchsten 
Gliedes und sind der vorliegenden Problemstellung angepabt. 
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als Maxwell-Boltzmannsches Geschwindigkeitsverteilungsgesetz — das 
(unendliche) lineare Gleichungssystem 


FO Don = 5 Wed, Pods (17) 
mit 
Lu Bat Glin Glee (18) 
und > : ; 
B= [ (2)5,(3)S(G)I5 Re de, (19) 
0 
tea= f (2) 8.(S) S.(Se) a9 2) 


2 : “rr 7 7 Tao De 
E=—-4 {fff [Wth—-%W—-V)sbdbded 2a. (21) 


Hierbei ist fp gemaB (3) sowie 


(ut Laas 
a ks w* £8) 
fae — al mi é e (22) 
eingesetzt und abgekiirzt 
oe: 3 (y2 a 
7 ae a tar lg hoe 
eae > Sof a S.( Ga} ¢ (i = 1, 2, 3, 4) 


mit : 
ase ea Oe, = 
geschrieben worden. 
Die Integrale (19) und (20) kénnen mit 
Uv 4 Oe? 
2 =p iah Pal (ae ei (23) 
|x 

durch direktes Ausmultiplizieren der Sonineschen Polynome 


m a 
Sa (22) = >i = Aine | male ) g2i (24) 


Sth i \m— 4 
auf die Form 


Fee = Dy l Onsale gE (ae (25) 


gebracht werden; die A,,; sind wegen (24) bekannt. 


Die Berechnung der Wechselwirkungsintegrale der Elektronen (21) 
wird in gekiirzter Form im Anhang dargestellt. Fiir sie ergibt sich durch 
die sinnvolle Einfiihrung eines , Elektronenquerschnitts‘‘ 


Og Ne kas I 1 — cos?” 9) bdb (26) 
0 
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mit 


die Darstellung 


=) Bia J OMS) Sis) 45) (28) 
0 


ij 
wobei die B,,;; wohlbestimmte Koeffizienten sind (j =2n,n>0; 


s. Anhang). 


4. Die elektrische Leitfahigkeit eines Plasmas 
gleichf6rmiger Temperatur 


Aus der Stromdichte 
jen, Sff Efe nO) dédndt* (29) 


und der elektrischen Leitfahigkeit gemaB 7 =oG ergibt sich mit (2), 
(14) und (15) 


we ) are 
o = — en, — Ore. 
ae ie tart ee ms 
Damit folgt 
1 w? 
o = em, — Pro. (30) 


Zur Berechnung von oa ist mithin allein die Bestimmung des ersten 
Koeffizienten #, aus (17) erforderlich. Die Auflésung des Gleichungs- 
systems jedoch kann nur fiir jeweils endlich viele Gleichungen erfolgen, 
wobei +1 Gleichungen die n-te Naherung lefern. 
Fiir die m-te Naherung der elektrischen Leitfahigkeit gilt dann 

(n) _ 1 w? (n) ‘ 

MONS RESALE Po (30a) 
Die Lésung des Gleichungssystems (17) liefert 


= 


(n) __ Zak ogee TAR (31) 


ee (Ga z 
0 wm 2wn, A™ 


mit A”) als der zu dem Element J), gehérigen Unterdeterminante der 


(symmetrischen) Determinante 


AO oe. Eee (32) 


Io 1 ere e Les 


* Jonenstromdichte j; (<j [12]) bleibt hier und im folgenden unberiicksichtigt. 
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Mit weiterhin A\") als der zum Element J) gehérigen Unterdeterminante 
von (32) lautet dann die 1-te Naherung fiir die elektrische Leitfahigkeit 
gem4B (30a), (314) 


3 or ah gs! 1 
ol”) ee en, —- —s_-- a ae (33) 
2 mw Ng a A ‘ rs ) 
00 | Lyte Am 
a ss 


3 1 1 

oi on, fA 4 hey (4a) 
2) mw My, Loo 
3 GZ we sl 1 

oe ae (34b) 
2 mW Ng te 

Too — tio FT 
il 
(ie ao CAs: 1 

oo! = — €n, —— — - _- 34 

2 “mW Ng Tyof22 — 2021 ay Ayo ler — Foot ( ) 
r 420 


Zoo Tho _ 


are 
2 
Tuto, — Lay 


Die nullte Naherung (34a) wird sich als identisch mit der Langevinschen 
Formel erweisen, wahrend die Zusatzglieder der héheren Naherungen 
die sukzessiven Verbesserungen darstellen. 


5. Die Tabelle der Determinantenelemente /J,,, 


Tabelle 1 zeigt die Zusammensetzung der Elemente J,, der Deter- 
minanten zur Berechnung der elektrischen Leitfahigkeit gemaB (32), 
(33) und (34). Jedes J,,, wird erhalten durch Multiplikation der jeweiligen 
Koeffizienten der Tabelle mit den am Kopf befindlichen Integralaus- 
driicken. Hierbei ist zur Abkiirzung 


0.2 +1) = f Qi) A RG) dz (35) 
mit 
Qz,c(2) = Onl) + Q:(@) (36) 
und 
/2 021+ 1) =]2 [72 02) SRG) as (37) 


gesetzt worden. 
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Es ist also z.B. 


+1 {[0.) += 00)" R@ az. 


Die Mittelwerte (35) und (37) sind gem&B den Endformeln (33) und (34) 
mit ”, zu multiplizieren; fiir »,=0 ergibt sich dann die Leitfahigkeit 
eines vollstandig ionisierten Plasmas. Entsprechend kénnten selbst- 
verstandlich auch Mehrfachionisationen in beliebiger Zahl beriicksichtigt 
werden. 

Die Quadraturen sind numerisch auszufiihren *. 

Tabelle 1 zeigt ferner, daB der Elektronenquerschnitt Q"(s) die 
entscheidende Rolle bei der numerischen Auswertung spielt, wahrend 
den héheren Querschnitten — sofern sie titberhaupt auftreten — nur 
eine untergeordnete Bedeutung zukommt. 

Tabelle 1 148t auch die Bedeutung der Bedingungen (49) im Anhang 
klar erkennen. Es fallt insbesondere auf, daB stets 


Tyo = 0 (38) 

ist, was allgemein bewiesen werden kann. 
Fiir x = 0 folgt namlich aus den Ungleichungen (49) sofort y= 0. Da in diesem 
Falle jedoch die Entwicklung (48) nur Glieder mit 7=0 und 7=1 enthalt, muB 


wegen (46) und (47) die Gl. (38) fiir alle» >0 gelten. In ahnlicher Weise laBt sich 
mittels der letzten Ungleichung von (49) sofort das Verschwinden der Koeffizienten 


By,1; etkennen. Sie erweist sich fiir die Annahme solcher Koeffizienten als nicht 


erfiillbar, was das Fehlen samtlicher Groen Q' (3) bedingt. 


(38) bedeutet, daB in der nullten Naherung (34a) die Elektronen- 
wechselwirkung nicht auftritt (Langevinsche Formel), wahrend sie in 
den hdheren Naherungen die Korrekturglieder beeinfluBt. Die obige 
Beziehung laBt gemaB (33) und (34) weiterhin erkennen, daB diese 
Modifizierung jedoch nur bei Vorhandensein schwerer Teilchen — also 
in einem Plasma — moglich ist, wahrend im Falle fehlender schwerer 
Streuzentren keinerlei EinfluB der Wechselwirkung der Elektronen 


* Die Ausdriicke fiir Q,(z), Q;(z) und Q% (s) werden im Teil II besprochen. 
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untereinander — beziiglich der elektrischen Leitfahigkeit — vorhanden 
sein kann. 

Die hier angegebenen Formeln und Entwicklungen umfassen ent- 
sprechend ihrer Herleitung sowohl vollstandig als auch nicht vollstandig 
ionisierte Gase. Die sich ergebenden wesentlichen Folgerungen werden 
im Teil II dieser Arbeit behandelt. 


Fraulein Dipl.-Math. I. Sroprr danken wir herzlich fiir ihre unermiidliche 
Mitarbeit bei der Durchfiihrung der umfangreichen Entwicklungen. 


Anhang 
Die Behandlung der Wechselwirkung der Elektronen 


4. Das Soninesche Polynom S,,(z?) der Ordnung m= ist definiert als Koeffizient 
x <2 
._ —->—2 
von 4” der Entwicklung (1—«)~2e 1 ~* . Entsprechend gilt 
A 2 ; ; =| % v? i y a 
; S aN St eS py ah cay 1=*% w? * I=y w ‘ 
Pap ee lee ie Th ore ee 
v a 
Durch Anwendung von (39) auf das Integral (21) ergibt sich 
1 = 6, Fi 
De eae et a ae) 
ae (40) 
ae (m+m—-W—wi = 3 —bdbded © i 
vive ws 
mit 
x uP y v v2 + ve 
Wi= v _ bs 6 (“ we ' ly w mye 
w w : 


Hierin entsteht auf der rechten Seite ein Ausdruck, der sich offenbar (analog der 
linken) nach Potenzen #”y* entwickeln 1aBt. 
Mit 


, / 


Of a a ee Ro 


| 
c= 


ergibt sich weiterhin nach Anwendung der Transformationen 
0 u : 
pe ie 
i 2 Qi 


(u Schwerpunktsgeschwindigkeit, q’, g Relativgeschwindigkeit nach bzw. vor dem 
StoB), 


r=J2 - ee ee 
: 2w 2 
und | i iy 
INA rq ee 
ot 5 ( = a ae y) 8; 
— = ee 
schheBlich ‘ 
> De y= 4 (2—#-y) “8 f f fom, +M,—M,—M,)sbdbded3 (44) 
vo 
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mit 
M. (41 +s ai Gac 8) e— (Css C,$+S;) 
und : 
2 #Y—x—y 2 2--#*y — % = — *y 
ee te <3 ) yee — 
32 2) a — 4 3 2— #4 2-—x-—y’ 
vy 
C,= ——- 
21 ee 
Wegen $-$; = s* cos(g, g;) kénnen nun die beiden Hilfsfunktionen 
H= (8) = 6(2— x — y)—3 (1 + Cs? + Cys? cos ®) el! —Cot Ca cos 8) s* (42) 


eingefiihrt werden. Hierbei ist # der Ablenkungswinkel des (stoBenden) Elektrons 
aus der urspriinglichen Richtung, gemessen im System der Relativkoordinaten, 
also der Winkel zwischen g und q’. 


Mithin wird 
co 

De * 8. = fff (At (0) + H (0) — H* (6) — H-(0)] -s R(s)bdbdeds (43) 
vp 0 
mit ,(s) gemaB (27) als Maxwell-Boltzmannsches Geschwindigkeitsverteilungs- 
gesetz im System der Relativkoordinaten. 

2. Zur Entwicklung der Funktionen H*(#) wird fiir H*(9) die Reihe 

HEAGY = ak By xij?” y* sticosi®, (44) 
vay 


fiir H* (0) die entsprechende Reihe (mit # = 0) angesetzt. Dann besitzen die Reihen 
fiir die H~ die Koeffizienten 


Byxij = (—1)7 Bry; (45) 
wegen (42), so daB schlieBlich 
co 
Io, = > By xi; {ff (1 — cost 8) sti+1F,(s) bdbdeds (46) 
v7 0 
zu schreiben ist mit 
Byxij = + (—1)f] Bona; (47) 


wegen (43) und (45). 

(46) und (47) zeigen sofort, daB nur solche Koeffizienten B,,;; berechnet zu 
werden brauchen, fiir die 7 =2n und u>0 gelten. 

Die Einfiihrung eines Elektronenquerschnitts gema{ (26) laBt nun — analog 
zur Streuung an schweren Teilchen — die Integrale /¢, in der Form (28) als Summe 
entsprechend definierter Querschnittsintegrale (im System der Relativkoordinaten!) 
erkennen. 

Aus der Definition (44) fiir H*(#) folgt nun durch Reihenentwicklung und 
Koeffizientenvergleich gleicher Potenzen von *” y* gemafs (46) 


p—4q 


co ?p 
Oe asa 
a aed a (48) 
Gtvtwtg—p)- +) O+e+2¢—20)! ay. cccra 


givtq—p)!«%+q—p)!vut+x+q—2p)!r!(p—q-")! 
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mit den notwendigen Bedingungen 


Dpsy -—- 4% = q, | 
O<psvt+q, pSx+q, (49) 
OSqSP, v¥Sp—q. J 


Diese Ungleichungen vereinfachen die Berechnung der Koeffizienten B,,;; 1m 
entscheidendem Mae. Sie ergeben beispielsweise fiir die Berechnung der vierten 
Naherung sofort (<8 als einschrankende Bedingung fir p. 

Die Ungleichungen (49) lassen neben Aussage (38) noch weitere Schliisse zu, 
die 1m Teil II behandelt werden. 
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Calculation of Fields on Plasma Ions 
by Collective Coordinates * 


By 
A. A. BROYLES 
With 6 Figures in the text 


(Eingegangen am 28. Oktober 1957) 


The probability of finding a given electric field on an ion in a plasma is computed 
with the aid of the collective coordinates. All the ions are assumed to have the 
same charge, and the free electrons are replaced by a rigid negative smear. The 
Jacobian of the transformation to collective coordinates is expanded in a series 
of Hermite polynomials, and one of the higher terms is computed as an estimate 
of the error. This error calculation indicates that a lower limit in the temperature 
probably exists below which present methods may not be used. This lower limit 
depends upon the form of the short range potential that is chosen. A cutoff in 
space at a particle separation of y, is employed in place of the cutoff in wave number 
at k,. An average short range potential as a function of temperature appears. 
The values of the probability are shown to be surprisingly insensitive to the value 
of y, at infinite temperature and to compare well with the Holtsmark distribution. 


I. Introduction 


A recent paper by Ecker?! deals with the problem of determining 
the probability P(e) of finding an electric field of magnitude ¢ on an 
atom ina plasma. This problem has also been considered by H. MAYER? 
and by the author? employing techniques similar to those developed 
by Pines and Boum?. The original work on this problem was done 
by HortsMARK® where he determined the field probability P(e) for 
cases where the Boltzmann factor can be ignored. This Holtsmark 
distribution now stands as an exact treatment of such cases and can 
be used for comparison with the methods mentioned above in this 
limit of infinite temperature and low density. 


* The work involved in this study was accomplished entirely under AEC 
Contract. 

1 Ecker, G: Z. Physik 148, 593 (1957). 

2 Maver, H.: Los Alamos Scientific Laboratory Report LA-647, 1947 (unpu- 
blished). 

3 Broyies, A.A.: Phys. Rev. 100, 1181 (1955). Referred to in the text as I. 

4 Pines, D., and D. Boum: Phys. Rev. 85, 338 (1952). 

5 HoLTSMARK, J.: Ann. Physik 58, 577 (1919). — Phys. Z. 20, 162 (1919); 
25, 73 (1924). — CHANDRASEKHAR, S., and J. v. NEUMANN: Astrophys. J. 95, 
489 (1942). 
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Ecker! deals with the problem of computing the field probability 
distribution on a neutral atom and takes account of the Boltzmann 
factor by assuming that each configuration of the charged particle of 
the system is equally probable but that the field of each one is screened 
by neighboring charges in much the same manner as in the Debye- 
Huckel theory® of solutions. 


Mayer? and Broytes? (I) treat the problem of the field probability 
distribution on an zon ina plasma. They use a model where the electrons 
are taken to be a uniform smear of negative charge and all the ions 
have the same charge. The most believable method described in I is 
labeled SRNN. It employs both collective and particle coordinates 
and suffers from the same difficulty as those of PINEs and BouM?, 
namely, the need for a subsidiary condition relating the collective and 
particle coordinates. Since the effect of the subsidiary condition is 
almost impossible to determine, an essentially different procedure is 
developed here for determining P(e). 


The_result of the work presented here gives P(e) as a series. The 
first term of this series is used to compute the numbers presented graphic- 
ally in Figs. 3 and 4, and the next highest non-zero term in the series 
was computed to estimate the relative error of the first term. This 
relative error is presented in Fig. 5. 


The units used in I are convenient and will be employed here. The 
charge on one ion is taken to be the unit charge, and the unit length 
is the radius of an “‘ion sphere’’. An ion sphere is a sphere containing, 
on the average, exactly one ion so that its volume is equal to t/N where 
t is the volume of the system and N is the number of particles that 
it contains. In these units t/N becomes 47/3. The unit of energy becomes 
the potential energy of a system composed of two ions separated by a 
distance of one ion sphere radius, and the unit electric field strength 
will be that of the field exerted by one of these ions on the other. 

The limit will be taken as t and N increase without limit so that 
N/t remains a constant. 


” 


II. The potential energy of the system 


We shall separate the potential energy of the system into long and 
short range parts. This is physically reasonable because to determine 
the force on an ion, it is essential to know the location of each of its 
near neighbors, but only the density of ions is required to determine 
the contribution of far distant ions. Thus we shall choose to treat the 
short range interactions by particle coordinates but shall select collective 


° See FowLer and GUGGENHEIM: Statistical thermodynamics, p. 385 sqq. 
Cambridge: Cambridge University Press 1949. 
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coordinates*# for the long range interactions. These collective coordi- 
nates are defined to be the coefficients in the Fourier expansion of the 
charge density of the system. 

We write the potential energy of the system as 


4 


V=Yti>d wi, (1) 
1,7=0 

where the ions are numbered from 0 to N, is the long range interaction 
between the ions, and Wj is the short range interaction between ions 
z and 7. This function w;; varies like 7;/ for very close approach of 
the two ions and is zero when 7;,; is greater than a distance 7, where 
y;; 1s the separation distance between the ions numbered 7 and 7. For 
the present calculation we shall choose 
| IRE eee 6 2 
Oa 2) 
ve lee 7 (Ea peek 
It will also be useful to define the function obtained by adding the 
short range interaction between particles one and zero to the long range 

interaction. This quantity V, is defined by the equation, 


Y= + Bo- (3) 


It has already been mentioned that we shall use collective coordinates 
to describe long range interactions. For this purpose, we need to write 
the potential energy of the system as a Fourier expansion. To do this 
we define the function S by the equation 


J cos(k-7r), k,=0 


S(k- 7) = (4) 
lsin(k-r), ke<0. 
Then the potential energy of the system may be written as’? 
N 
Vi=Anr tp e? Se-r,) S(k=7;) (5) 


4,7=0 Ie 
where the r’s are the position vectors of the ions. Actually the potentia 
energy of the system given by Eq. (5) contains infinite constants in 
the terms where i =j. These constants could be removed by subtracting 
such terms out, but it will be easier to think of the summation over k 
as being a finite one with a large upper limit on # so that there are Mk’s 
in the summation. At the end of the calculations, the limit as M increases 
without limit will be taken. If the sum over k were approximated by 
an integral in the customary manner, V would become va; + const. 
i<j 

7 All summations over vector indices will be understood to exclude the zero 
length index. 
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The absence of the k =0 term is essential because the system is taken 
to be electrically neutral. It can be shown that the difference between 
the values of V with the sum and with the integral is equal to the inter- 
action energy between the ions and the smeared negative charge. 


From the Fourier expansion of w;; as defined in Eq. (2), we obtain * 


w,,=8nr4 > S(k-4r,) S(k-r,) [1 —f(k)] k* (6) 
k 
where 
{(k) = sin(k,)/(k7,)- (7) 


This /(k) has the properties of being unity at k=O and going to zero 
faster than k1 as it approaches infinity. For the short range inter- 
action employed in I, /(k) is unity for k’s less than k, and zero for 
larger h’s. 


From Eqs. (1), (3), (5) and (6) it is possible to obtain the relations 


Fe 
VA viae Dok ei holhnta seen) (8) 
k 4,j=0 
and 


Now we may write 


Q ail S3! jo=P Lp 1 yp Nig 
8uT Zale Be hes Taleo 
since this expression represents the potential energy of a system having 
a large volume t containing only two ions with two negative charges 
smeared uniformly. Thus we have 
N 


YW=no+4ur1 kf D S(k-r,) S(k-n). (9) 
aT 


. ) 
1,7=0 


III. Determining P(«) 


The probability density Q(&) of obtaining a given electric field & 
on an ion will be obtained by placing the ion numbered 0 at the origin, 
summing over all configurations of the other ions that give the electric 
field € at the origin, and dividing by the sum over all configurations ; 
each configuration weighted by the Boltzmann factor. The result is 
given in Eq. (4) of I. 
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It is more convenient, however, to evaluate the Fourier transform 
of Q which is proportional to 


N 
PUL) = J» fexp{—Vo/O +iL- Yo Vo} HT exp x | 
j=1 
N ~ (10) 
X{— (70/9) +iL- Yowjo} LI exp{— w;;/29} [] dr; 
1,j=1 il 


where \7, indicates the gradient with respect to the coordinates of the 
particle at the origin. With the aid of the expansion, 


ele fiat 9) ee, (14) 
we may rewrite the transform of Q approximately as 


TL) = To NT. + NE, 


where 
N 
Tyo = {J +: fexp[—Vol9 +1L- oVal I] ar (12) 
fal 
and 
coe f ---Jexp[—V,/P+1L-VoV,] haa ite 
mse 4=2 
for 


i ONO le 


We shall, in addition, define 7j,, to be the same integral as T,,, with the 
exception that the limitation on the range of 7, is removed. Also 7) 
is identical with 7),. Eq. (12) is obtained from Eq. (10) by expanding 
the second and third products of Eq. (10) with the aid of Eq. (41) and 
keeping the first two terms of the second product and only the first 
term of the third product. Thus we are taking account of all long range 
interactions but only the short range interaction of one other particle 
at a time with the one at the origin. All other short range interactions 
are being ignored. 

Since we know that Q(&) cannot depend upon the direction of & 
from the fact that no preferred direction exists for the system, we may 
carry out the integrations over these directions to obtain 


P(e) = 476 Q(é). (13) 


Since 7(L) is independent of the direction of L, we may also carry out 
the integrations over these directions in Eq. (12) and, with the aid of 
Eq. (13), obtain 

P(e) =ho— Fo t+ Fi 
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where 


P = Ne f [Lsin(L) T,(E)/Tom (0)] aL (14) 
tf * 
0 
and 
Th ONS G7 S105 he 


The integrals in Eq. (12) contained within braces may be written in 
the form of Eq. (I-1) of Appendix I where we define Xj, by the expression, 


X= VIN) sik on,) (15) 


where S(k - 1) is defined by Eq. (4). The >) in Eq. (15) is the sum over 


the particle positions that are included in “he integral to be evaluated. 
Thus for 7j) this sum extends over particle positions numbered 1 through 
N while for 7,, and 7, the sum extends over particles numbered 2 
through NV. The factor /2/N is chosen in the definition of Xj, to eiminate 
the second term in the Gram Charlier expansion occurring in Appendix I. 
These are the coordinates that express the Jacobian in “standard 
measure’. 

If we now rewrite the potential energies in Eqs. (8) and (9’) in terms 
of X;,’s as defined by Eq. (15), we may substitute them into Eq. (12) 
to obtain the integrals of the form evaluated in Appendix I. If we 
use the same subscripts for the corresponding b;,’s as we use for the 
T’s, we find the relations, 


Ay, = (k)/R2 A, 


by Hee SO 
b = b 7 == A 5 2) N | : Zz 
(O%)00 = (r)r0 k \/2/ iO L-k, kz <0 (16) 
and 
(Pre)s1 = (Ondo + S(— Rm) Ay, /2/N 
where 


Ay =tOl4aN. 


The Ap defined here is the “Debye length’’*. The term 7,1 occurring 
in V, factors out of the integrals in the braces of Eq. (12). 
With these substitutions, it is clear from the first term of Eq. (1-7) 
that we have 
Zoo (#)/ 10 (0) = exp{— y L} (17) 
where 


| a ine 2 (by)oo/4 (4 Sel ae): 


kz < 0 
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In the limit of infinite t and N, the sum over k in y may be replaced 
by an integral and the integrations over the directions of k performed 
to give 


y = (ABln) ff (03 ER ak. (18) 


The y’s computed from Eq. (18) are shown in Fig. 1 along with the 
corresponding quantity y; from Eq. (17) of I. 


Fig. 1. The coefficients in the approximation to the average pair potential, u4,.xr1—a+fr?, as a function 
of # together with the comparison of y of Eq. (25) with yzyof I. The quantity exp [(3—«)/#]—1 is given as 
a comparison of the value 3 chosen for « in reference 2 


Similarly, if we substitute Aj, and (0,,),,; into the first term of Eq. (I-—7) 
of Appendix I, the expression for 7,, as given by Eq. (12) can be reduced 
to 

T,, (L)/T;1 (0) = exp{—yL*} f exp[—u/0 —i1L-Vujdr, + 
on (19) 
= fexp[— 4/8] dr, | 
where 
Uy, =7;'—BON+ >) [AZ/(4 + A;,)] cos(k- 7). 
k 
From the definition of A;, in Eq. (16), part of wu, can be identified with 
w;; as given by Eq. (6). When the limit is taken as the volume of the 
system goes to infinity, the sum over k may be replaced by an integral 
and the integrations over directions performed to give 


My, = w(%) + (2AR/en) f f(R2AR + f/)tksin kr, ak. (20) 
0 


It is not difficult to show from Eq. (20) that «, approaches 77 in the 
limit of infinite temperature and approaches 71 exp(—7/Ap) in the limit 
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as y, goes to zero. This last expression is the average pair potential 
obtained by DesyE and HucKEL’. The approximation, 


u(%) wr —a(9) + B(8) 7, (21) 


9 


is also of interest for comparison with H. MAyEr’s? nearest neighbor 
approximation formula as described in Section II of I. This approxima- 
tion is good to 0-5 % in the range from 7, =) to 0-65 for ’s in the range 
of validity of the calculations performed ia this paper. The functions, 
a(#) and B(#), are shown in Fig. 1. 

A similar procedure may be carried through to obtain 7,)(L). The 
results are identical with Eq. (19) except that m, is replaced by wo 
defined by 


hg = Uy — By 9: (22) 


If the integration over the directions of r, indicated in Eq. (19) 1s 
carried out and Eqs. (17) and (19) are substituted into Eq. (14), the 
integrations over L may be performed to give 


Foo = 2 (wy) (e*/4y) exp{— &/47} (23) 
and 
P, =28(N/t) (x/y)3 f (r?/u1) exp [— 4/9] x | 


0 


(24) 


x {exp [— (e — u4)2/4y]— exp [— (e + )2/4y]} dn. | 


The expression for 4, may be obtained by replacing u, in PB, (e) by up. 
Figs. 3 and 4 show the results of calculations performed with the aid 
of Eqs. (14), (23), and (24). Approximate expressions for A, and Fy 
are given in Appendix IT. 


IV. Error introduced by approximating the Jacobian 


In Appendix I a series is obtained for the integrals appearing in T 
[see Eq. (I-7)]. This series results from the expansion of the Jacobian 
in Eq. (I-4). To indicate the range of validity of the formulas obtained 
using the first term of the series, the term labeled a, in Eq. (I-7) has 
been evaluated for Ry and Bo. 

To obtain the formula for such a calculation, the expression for 
(0%)o9 n Eq. (16) must be substituted into that for g in Eq. (I-8). The 
resulting sums over k’s may be identified with those occurring in 1, 
in Eq. (19) and w in Eq. (6) so that we may write 


q=)N/297 (1-18 L-¥7,] [a (r) —w(r)]. (25) 


The expression for g given by Eq. (25) must now be substituted into 
Eq. (I-8) for a;. The integration over the directions of » may be im- 
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mediately carried out and Eq. (22) employed to give 


a3 = ag —y' L? 


where 
al = (208)2 ii ugredr (26) 
0 
y’ = (20) i. Uy |duldr|?r? dr. 
0 


If the term in the series of Eq. (I-7) proportional to L?, namely yale. 
is considered to result from the expansion of an exponential, then y’ 
can be considered to be a correction to y. Fig. 5 shows [(r,/0-65) y’/y] 
and [(7,/0-65)$ a3] asfunctions 4, 

of [(0-65/7,)20]. If y' is applied Aloe a Pl(e)=02 | 
as a correction to y, we find | 
for the corrected value, y,.,,, 
the formula, 13 


Yeon =V (t= ). (27) 


V. The determination of r, 


Presumably in a complete 
theory the value of P(e) ,, 
would be independent of the 
choice of 7,. However, in the 
present calculations, 7, must 
be selected so as to minimize “7% 
the errors due to two approxi- 
mations. They are (1) the 
neglect of higher terms in the A 


expansion of the Jacobian OF OS OB\O7 08 09 10 Ti Te 
5 Fig. 2. The value of field strength « computed from 
and (2) the neglect of some formulas in the text divided by ey of the. Holtsmark 


of the short Tange interac- distribution as a function of 7, for various values of P(e). 
tions. If r, is too small, P!(e) represents Bay mi Hite maximum while 
the approximation to the 

Jacobian is poor. If 7, is too large, the range of the short range 
forces becomes so large that their omission is not justified. 

Since the Holtsmark distribution® give P(e) at =o, it is inter- 
esting to compare it with the method described in this paper for different 
values of r,. In Fig. 2 are plotted the values of ¢ corresponding to 
certain values of P(e) divided by the corresponding e’s given by the 
Holtsmark distribution as a function of 7,. There is surprisingly little 
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change in P(e) when 7, changes by as much as a factor two even though 
the changes in the separate parts, Ry—A» and A,, are quite large. 

The value of y,=0-65 has a particular significance. In the expansion 
of the Holtsmark distribution around «=O, the first term is (4/37) x 
[2:5 (2)~#]* e?. If this term is set equal to the first term of the expan- 
sion of Byo(e) [Eq. (23)], a value of y =0-763 1s obtained. At @=oo, 
Eq. (18) shows that y equals (27,) 7. Thus we find that 7, equals 0-65... 
if the entire value of P(e) is determined by &(e) at very small fields. 


2.0 


15 


SRNNV 
SS => jp iiiaisy 


70 


P(e) 


OS 


Fig. 3. The probability P(e) of obtaining a field strength of magnitude e for various values of # and small 
values of ¢. The dashed curves are for the 7, cutoff method described in the text while the solid curves are 
for the SRNN approximation of I 


Fig. 2 shows that an 7, of 0-65 is close to the one giving the best compari- 
son with the Holtsmark distribution over its entire range. It is also 
interesting to note that the value of k, used in the calculations in [I is 
such that kv, 2/2 when 7, is 0-65. 

For smaller values of #, the error made by neglecting some of the 
short range interactions should decrease because the ions will be held 
apart by their Coulomb repulsion. Fig. 5, however, indicates that the 
error due to approximating the Jacobian increases with decreasing # 
for fixed 7,. This error can be reduced by increasing 7,. Thus it is clear 
that 7, should be increased as # is decreased in such a way as to minimize 
the greater of the errors from the Jacobian and from the neglect of some 
of the short range interactions. A suggestion as to the choice of 7, is 
given by the fact that the curve for y,,,, as computed from Eq. (27) 
would lie very close to the curve for y; in Fig. 4 when computed using 
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the y from Fig. 1 and y’/y from Fig. 5. The yz is given in Eq. (17) of I. 
Perhaps r, should be increased with decreasing # so that the values of y 
obtained from Eq. (18) are approximately the same as y;. For the 
calculations of P(e) shown in Figs. 3 and 4, a value of 7,=0-65 was 
used throughout. 


VI. Discussion and conclusions 


Formulas have been derived for computing P(e) and they are given 
by Eqs: (I1-2), (24), (23), (22), (20), (48), (44), (7), and (2). Approxima- 
tions are given in Eqs. (II-3), 
(II-1), and (21). The results 
of calculations using the ac- 
curate formulas are given in 
Figs. 3 and 4. 0? 

Errors in these calculations 
arise from two sources. They 
are (1) the neglect of higher 
terms in the expansion of the 7 
Jacobian [Eq. (I-4)] and (2) Pie) 
the improper treatment of con- 
figurations where lon pairs, not 
including the ion at the origin, 
are closer together than the 
distance 7, and when two or 
more ions are closer than7, to 
the origin. 

Fig. 5 indicates that, if the 
error in y resulting from the 
first approximation is to be 7%, 2 4 ; r; 0 2 18 
kept less than 15% for 7, 


oat 


70 


=) 
—— 7 wort 


Fig. 4. The probability P(e) of obtaining a field strength 


equal to 0-65, the # must be 
above three. At such a value 
of #, the ions escape freely 


of magnitude e for various values of # and large values 

of e. The dashed curves are for the 7, cutoff method de- 

scribed in the text while the solid curves are for the SRNN 
approximation of I 


from their ion spheres and so 

the present calculations are applicable only to gaseous states. It seems 
clear, however, that this error could be appreciably reduced by increas- 
ing 7, as ? decreases. 

Since errors due to improper representation of close approaches of 
the ions should decrease as # decreases, a comparison with the Holts- 
mark distribution at infinite # should give an upper limit for such 
errors. Fig. 2 presents such a comparison and indicates that the error 
from this source in the value of ¢ for a given value of P is less than 20% 


for 7, =0-65. 
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In the course of the derivation of the formulas for P(e), 1t was neces- 
sary to obtain an approximation to the average pair potential uu. It 
is given by Eq. (20) where w is defined by Eq. (2) and is approximated 
by the information in Fig. 1. This is the average pair potential obtained 
by taking #@ times the logarithm of the radial distribution function 
which is the quantity obtained by averaging the Boltzmann factor for 


the system over all but two of the particles. The values 3 and $ were 


70 
03 
070 
Q03 
LO7 
¢ 0. Q3 70 2 J 70 
OS. 
4 & 
Fig. 5. The contribution of the third order term in the expansion of the Jacobian to Py)(e) and Py, as given 
by a} and to y as given by y’/y as functions of #. These curves indicate the relative error of the 7, cutoff 


curves presented in Figs. 3 and 4 due to the Jacobian 


assumed for « and / in the nearest neighbor approximation by H. 
MAYER” and are approximately this in I. The plot of exp(?—«)/# 
in Fig. 1 indicates the error made by the choice, «(#) =3. 

A comparison is made between the SRNN approximation of I and 
the 7, cutoff method described here for #=1-2675 in Figs. 3 and 4. 
The agreement is satisfactory for this #. Since the fractional errors in 
the 7, cutoff method appear to be prohibitively large for smaller #’s, 
the values of P(e) obtained from the SRNN formulas are given for #’s 
down to 0-14. Although the accuracy of the SRNN method is unknown, 
it does have the feature of going over to the SHO approximation of I at 
low #’s and small fields and to the nearest neighbor approximation with 
very reasonable values of « and f for low #’s and large fields. These state- 
ments are based on the assumption that the ions settle, where possible, 
into positions at the center of their respective ion spheres as 0 goes to zero. 

Fig. 3 of this paper may be compared with Fig. 3 of EckER’s paper!. 
EckER's # is the same as the ¢ used here to within the accuracy of the 
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calculations presented. His w () is essentially the same as P(e). ECKER’s 
problem differs from the one discussed here in that he has a neutral 
atom at the origin while the present paper deals with the problem of 
an ion at the origin. EcKER’s curves are, therefore, not pushed toward 
smaller e’s by the Boltzmann factor as much as those presented here. 

Although the model used here assumes that all the ions have the 
same charge, it can be shown that the portion of the curve determined 
principally by Fy (that portion around and to the left of the maximum) 


a7 


06 


— — — Approx formula 
Os 


OY 
P(e) 


a3 


02 


Fig. 6. A comparison of approximate formulas for P(e) (dashed curves) as given by Eqs. (33), (34), and (35) 
with the more accurate formulas (solid curves) of this paper for # = 1-2675 and # =0o 


can be computed for a system containing ions of unequal charges if 
the root mean square of the ionic charges is used to determine # in 
place of the single charge used here. 

Future calculations should show two improvements over those per- 
formed for Figs. 3 and 4. First it seems clear that the value of 7, should 
be increased as # is decreased to reduce the error arising from the 
approximation to the Jacobian. Second it seems evident that the choice 
of the form of w;; [Eq. (2)] and therefore of /(%) [Eq. (7)] is not the 
best. This is indicated by the error terms as given in Eq. (26) since 
they contain % which, in turn, contains the integral given in Eq. (20). 
This integral contains k? Aj, +/ in the denominator and must be unneces- 
sarily large because / can be negative. This suggests that a form such as 


f = sin? (k7,/2)/(k7,/2)° (28) 
might reduce the error due to the Jacobian. 


The author is indebted to R. BELLMAN, O. Gross, and H. Kaun of the RAND 
Corporation for several helpful discussions concerning this work and to C. LowERY 
for assisting in the preparation of formulas and the numerical calculations. 
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Appendix I 
The following integral appears several times in the texas 
fo “fo efexpi=s xX Ak — OX yaa (I-4) 
7 
Matrix notation is being employed here with the definition, 


A k, kk, A k, On, k,* (I-2) 


The quantities b and X are column vectors with components by and Xx [see Eq. (15) ] 
and the circumflex indicates the transpose. It is not difficult to evaluate a many 
dimensional integral over the exponential of a quadratic form and so we shall 
obtain such a form in the following manner. Let us write 
I=f---fexp{(—}XAX— bX} Jax (I-3) 
where dX stands for [[ dX, and J is the Jacobian of the transformation from r 
k 
space to X space. Previous work* has indicated that J may be approximated by 
the exponential of a quadratic form. For this reason, we choose to expand J in 
a Gram Charlier series8 which, with the aid of the generating function for 
Hermite polynomials, may be written as 


J= (2m) "4? Lim exp ‘O, le Cexp (eet > X 
t—>0 
s—>0 (1-4) 


Kexp{=t xX + sX Fs) 


where M is the number of the coordinates V7, being used, (1); is a column vector 
whose k component is 0/0t,, and the brackets ¢ ) indicate average over J. Thus 
we have 


exp {tX}> = f---fexp {tx} Jax 
eS eae exo. lov 7 \ , 
== i] exp ZN es (Fee a ioe ar; 
il / a ( i) hes I j (I-5) 
i ~ f <a INT 
= ir f exp {V2iN areKean) ty, \ arp | 


where the second expression follows from the definition of J and the third expression 
is possible because the integral in r space may be written as a product. If we sub- 
stitute Eq. (I-5) into (I-4) and then (I—4) into (I-3) and carry out the integrations 
over dX, we obtain 


r=|V/e 


EO: {O;, Osexp{—28s + 4 (8 — b) C(s—b) — 478 x 
=e 
s+0 (I-60) 
x [rt fexp {)2/N 1 S(k- 4) tp bar’. 
k 
where 
Ce kee Clik Wt a ee 
The expansion of the exponential of the differential operators of Eq. (1-6) 
in a power series corresponds to the expansion of J in a series of Hermite poly- 


SSS 126 (GUS) Git I 


8 KENDALL, M.G.: The advanced theory of statistics V/I, p. 147. New York 
N.Y.: Hafner Publ. Co. 
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nomials. It is not difficult to show that the first and second degree terms of this 
expansion become zero when the limits of ¢ and s are taken. The expansion for I 
obtained in this manner through the term of third degree is 


I =|VC| expbed} 1 —a,+-->} 


Now the second term in the last bracket in a, can be shown to vanish because the 
integration over r vanishes unless k equals zero or +21. The k=O term does not 
occur in the sum‘ over k. On the other hand, the two terms where != + 4k and 
l= —#k can be shown to cancel if A_j; = Ap. This last condition is true for the 
integrals occurring in this paper. Thus we see that only the first term remains in 
the brace contained in the expression for a,. If the order of summation over k, U 
and m is interchanged with the integration over r, we obtain 


a, = 2(3t/2N)* fdr (I-8) 
where * 


Appendix II 


Certain approximate formulas exist for evaluating the integral occurring in 
the formula for F,,(e€) as given by Eq. (24) and for A,y(e) obtained from Eq. (24) 
by substituting w, for 1,. 

For very large e, only the second term in the braces of Eq. (24) is important. 
The integrand is sharply peaked and has a maximum near 777=e. Thus u, may 
be expanded around 7,=e + and the integrand approximated by a Gaussian to 
give an expression very much like that of H. MAyer’s nearest neighbor approxima- 
tion?» ? namely = 
: Lim P,(e) = (e 7) exp{— uy (e~*)/B}. (1-1) 
— 

As @ approaches infinity, this expression approaches the first term in the asymptotic 
expansion of the Holtsmark distribution?®. 
For small values of e, it is convenient to rewrite Eq. (24), substituting uw, for 
u,, to obtain 
Yo 2 ; P 

Pg = Pole) (Say Nive) f (ri/us) exp {— (ug/#) — [(uo)?/4J} sinh (€ wo/2y) dv. (11-2) 
0 

If the sinh is expanded in a power series, P,g(¢) may be approximated by the first 


term of this series to give 

Te 
Lim P,9(é) = Pyo(e) (420 N/x) fr? exp {— (ug/B) — [(us)?/4y]}ar. — (II-3) 

e—> 00 0 
For small values of ¢, P(e) and P,9(¢) are much larger than P,,(¢) so that 
Eqs. (23) and (II-3) may be used to give P(e). For large values of ¢, P,,(e) is 
much larger than the other two so that Eq. (II-1) may be usel as anapproximation 
to P(e). In Fig. 6, a comparison is made between these approximate expressions 
and the more accurate formulas of Eqs. (24) and (II-2) for # = 1-2675 and #=oo. 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 151, S. 202—209 (1958) 


Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Munchen 


Die Elektrostriktion dipolloser Fliissigkeiten 
Von 
HARALD GOETZ und WOLFGANG ZAHN 
Mit 3 Figuren im Text 


53 ; ey aie 
(Eingegangen am 24. January 1958) 


In einer einem Ultraschallinterferometer 4hnelnden Anordnung wurde der bei 
Anlegen eines Gleichfeldes und eines hochfrequenten Wechselfeldes in dipollosen 
Fliissigkeiten entstehende Wechseldruck gemessen und mit den aus der fiir die 
Elektrostriktion von DEBYE errechneten Werten verglichen. Es zeigte sich, dab 
neben dem von der Elektrostriktion herriihrenden Druck ein weiterer, durch 
Coulomb-Krafte entstehender Druck zu beriicksichtigen ist. Die von der Theorie 
verlangten Werte konnten bestatigt werden, so dai damit auch experimentell die 
Elektrostriktion in dipollosen Flissigkeiten gesichert erscheint. 


1, Einleitung 


In Weiterfithrung der Untersuchungen des einen von uns! wurden 
Messungen der Elektrostriktion dipolloser Flissigkeiten durchgefiihrt. 
Zwischen den Molekeln eines Dielektrikums entstehen im elektrischen 
Feld Anziehungskrafte, die zu einer Erhéhung der Dichte, bzw. einer 
Verkleinerung des Volumens fiithren. DEByE? errechnete die durch 
diesen Elektrostriktion benannten Effekt entstehenden Volumen- 
anderungen. Nach BEcKER® laéBt sich der Debyesche Ausdruck um- 
formen, und zwar ergibt sich fiir die im elektrischen Feld EF entstehende 
Druckanderung p, 

= 80 de 2 
be 2 olan a () 
Hierin ist ¢) die Influenzkonstante, ¢ die Dielektrizitatskonstante der 
im Feld befindlichen Substanz und 9 die Dichte dieser Substanz. 
BECKER setzt hierbei ein praktisch inkompressibles Medium voraus, 
dessen Dichte bei Druckaénderungen nahezu konstant bleibt. Aus der 
Clausius-Mosotti-Beziehung 


' Gorrz, EZ. Physik 141, 277 (41055). 
2 DeBYE, P.: Handbuch der Radiologie, Bd. VI, S. 750ff. Leipzig 1925. 
3 BeckER, R.: Theorie der Elektrizitat, Bd. I O2iian Weipzies193 3) 
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ergibt sich weiter fiir die Anderung der Dielektrizitatskonstanten durch 
Differentiation nach 0 

dé te (eee 2) (é — = 1) 
ae nea () 
Durch Einsetzen in (1) erhalt man schlieBlich fiir die Druckanderung 
im elektrischen Feld den _ ,,elektrostriktiven Druck“ 


fa es Bee (3) 
2 3 


Wird das elektrische Feld zwischen zwei metallischen Elektroden er- 
zeugt, so werden die Elektroden entsprechend dem Coulombschen 
Gesetz angezogen. Es wirkt somit ein weiterer Druck (,,dielektrischer 
Druck“) #; auf das Medium ein, dessen GréBe durch 


py=t-e BP (4) 


gegeben ist. Elektrostriktiver und dielektrischer Druck sind etwa von 
gleicher GréBenordnung; beide Drucke wirken gleichzeitig, auch bei 
Anwendung hochfrequenter Felder*. Es laB8t sich zeigen, daB beide 
Drucke in dem zwischen den Elektroden befindlichen Medium in Phase 
sind und sich somit algebraisch addieren. Liegt an den Elektroden 
neben einem Gleichfeld E, ein Wechselfeld £, sin w?¢ an, so ergibt sich 
fiir das Quadrat der Feldstarke 
E* = (E,+ E,sinw t)? 

= fet ; EF? 4+ 2E,E,;sinwt+ 5 Eisin 20 t— =}. | (5) 
Die Summe aus dielektrischem und elektrostriktivem Druck 1aBt sich 
daher mit einem selektiven Wechseldruckempfanger entweder in der 
Grundfrequenz des elektrischen Wechselfeldes oder in seiner ersten 
Oberwelle messen. Bei Messung in der Grundfrequenz erhalt man durch 
Einsetzen von (5) in die Summe aus (3) und (4) fiir den im Feld ent- 
stehenden Druck 


p= &- (e+ == ae )EoBi sin wt. (6) 


Es sei hier besonders vermerkt, daB fiir E,=0 in der Grundfrequenz 
auch #=0 wird, wahrend bei Messung in der Oberwelle der resultierende 
Druck unabhangig vom anliegenden Gleichfeld £, ist. 

Mit dem nachfolgend beschriebenen MeBverfahren wird der Wechsel- 
druck # mit einem Empfangsquarz direkt gemessen und mit den sich 
aus Gl. (6) rechnerisch ergebenden Zahlenwerten verglichen. 


* In der unter 1 zitierten Arbeit war dies nicht vorausgesetzt worden. Wir sind 
Herrn E. Gerpes, Rostock, fiir einen diesbeziiglichen kritischen Hinweis zu Dank 


verpflichtet. 
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2. MeBverfahren 


Die verwendete Apparatur entspricht im Prinzip den iblichen 
Interferometeranordnungen, wie sie zu Schallgeschwindigkeits- und 
Absorptionsmessungen verwendet werden. Die zu untersuchende 
Fliissigkeit befindet sich (Fig. 1) zwischen einem Reflektor Re und dem 
Empfangsquarz Qu. Ein elektrisches Gleichfeld Ey und ein elektrisches 
Wechselfeld E, - sin wt liegen an dem metallischen Reflektor Ke und an 
der oberen Elektrode El, des Quarzes Qu an*. Die zweite Elektrode E/, 
ist mit einem selektiv arbeiten- 


den Rédhrenvoltmeter RV M_ ver- 
bunden. 
Ke 
L£,t£, sinwt 
5b ' 
KXXXXKAA (1) 
Lh 
Uu 
RVI 4 
Fig. 1. Skizze der MeBanordnung Fig. 2. Ersatzschaltbild eines Empfangsquarzes 


Wenn aus der am Roéhrenvoltmeter gemessenen Wechselspannung # 
der das System anregende Wechseldruck # ermittelt werden soll, so ist 
hierzu die Kenntnis einiger von verschiedenen GrdBen abhangiger 
Faktoren erforderlich. Fiir die Bestimmung dieser Faktoren wurde der 
folgende Weg gewahlt: 

Ein als Empfanger arbeitender Quarz laBt sich bekanntlich durch 
das in Fig. 2 gezeigte elektrische Ersatzschaltbild darstellen. Es ist w, 
die an diesem Serienkreis wirkende, dem Druck # proportionale Wechsel- 
spannung, wahrend w die vom Quarz abgegebene, also meBbare Wechsel- 
spannung ist. Die Impedanz Z des gesamten Kreises ergibt sich in kom- 
plexer Schreibweise zu 

ot ee 1 1 1 
ge in 9S errs lpg aa (7) 
Die Induktion L und die Kapazitat C beeinflussen mit ihren frequenz- 
abhangigen Blindwiderstaénden die Impedanz des Kreises, brauchen 


* Die Verwendung einer gemeinsamen Elektrode wurde bei einer Unterhaltung 
uber das Problem der giinstigsten MeBanordnung von Herrn D. v. BezoLp, Miin- 
chen, vorgeschlagen und hat sich in der Praxis sehr bewdhrt. 
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jedoch bei dem vorliegenden MeBverfahren nicht bekannt zu sein. Die 
Kapazitat Cy erfaBt die Kapazitat des Quarzes und die Eingangskapazi- 
tat des Rohrenvoltmeters*, der Wirkwiderstand R gibt den Grad der 
durch Halterung und Elektrodenart bedingten Dampfung des Quarzes 


an, wahrend der Wirkwiderstand R und die Kapazitit C die Riickwir- 
kung des vor dem Quarz befindlichen Mediums, also die zusiitzliche 
vom Medium herriihrende Dampfung, beschreiben. 

Das am Quarz anliegende Réhrenvoltmeter miBt die dem jeweiligen 
Abstand zwischen Reflektor und Quarz entsprechende Wechselspannung 
u. Dau,=k - p (k =const) ist, so erhalt man mit der an C, abfallenden 
Wechselspannung w fiir den gesuchten Druck 

oC, 
p= ot cae (8) 


2 < ip oc 
Neben der gemessenen Wechselspannung w# miissen also Z und “~° 


bekannt sein, wenn # bestimmt werden soll. 


a) Bestimmung der Impedanz Z 


Wird zwischen Reflektor und oberer Quarzelektrode ein elektrisches 
Gleichfeld Ey und diesem iiberlagert ein Wechselfeld E,sinwt angelegt, 
so laBt sich durch Variation des Abstandes Reflektor— Quarz erreichen, 
daB die mit dem Rdhrenvoltmeter gemessene Wechselspannung wu 
periodisch mit der halben Schallwellenlange auftretende Maximalwerte 
liefert. Diese auf konstante Feldstarke bezogenen Maximalwerte sind 
nun ihrerseits von der Senderfrequenz abhangig und nehmen bei der 
Eigenfrequenz des Quarzes ihren groéBten Wert an. In diesem Falle 
liegt im Bild des elektrischen Ersatzkreises eine Serienresonanz vor, 
d.h. die Impedanz des Kreises ist reell und damit gleich dem in Gl. (7) 


eingefiithrten Wirkwiderstand (R+R). Dieses Ergebnis erhalt man bei 
Durchrechnung der Dampfungsverhaltnisse unter Verwendung der von 
Huspparp und Fox?‘ angegebenen Interferometertheorie, worauf hier 


~ 


nicht naher eingegangen werden soll. Der Widerstand (k + Rk) muB ge- 
sondert bestimmt werden, wobei das folgende Verfahren angewandt 
wurde: Der Quarz wird ohne Anderung des apparativen und elek- 
trischen Aufbaus — also vor allem mit gleichem Abstand Reflektor— 
Quarz — als Sender verwendet. Eine am Sender liegende frequenz- 
variable Wechselspannung ergibt bekanntlich bei Anderung der Fre- 
quenz zwei Resonanzstellen — Resonanz und Antiresonanz —, deren zu- 
geordnete Impedanzen Z, und Z, aus Strom und Spannung in tiblicher 


* Der hohe Ohmsche Eingangswiderstand #&, des R6hrenvoltmeters kann 
hier vernachlassigt werden. 

4 HuBBARD, J.C.: Phys. Rev. (2) 38, 1011 (1931). — Fox, I’.E.: Phys. Rev. (2) 
52, 973 (1937). 
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Weise ermittelt werden kénnen. Nach Capy® ergibt sich fiir den ge- 
suchten Wirkwiderstand * 


(RarR\ eet ot (9) 


; Z oc 
b) Bestimmung der Konstanten aa 


Die zweite unbekannte Gr6Be der Gl. (8) laBt sich durch eine Eichung 
ermitteln: In Gasen ist kein mit der vorliegenden Anordnung meBbarer 
elektrostriktiver Effekt nachzuweisen, wie Vorversuche zeigten. Weiter- 
hin ergibt eine entsprechende Berechnung, da der durch Luftdampfung 
entstehende zusatzliche komplexe Widerstand R— ae vernachlassig- 

(60) 
bar klein bleibt. Daher laBt sich das eben beschriebene Verfahren an- 
wenden, um einerseits mit dem Quarz als Sender den Wirkwiderstand Rk; 
des Quarzes in Luft zu bestimmen, und andererseits ergibt die Messung 
mit anliegendem elektrischem Feld zwischen Reflektor und _ oberer 
Quarzelektrode den von Coulombschen Kraften herriihrenden dielek- 
trischen Wechseldruck p,;. Er ist aus Gl. (4) errechenbar, und kann 


; : r aC - 
somit zur Bestimmung der Konstanten ee beniitzt werden. 


c) Vergleich der zu messenden und errechneten Endgrofe 
Mit der in Luft im Resonanzfall (Kreisfrequenz m,;) gemessenen 
Wechselspannung #, erhalt man fiir den Druck 
@,,:°C 
i.= Ob eo. OR, Wy. 


Ebenso ergibt sich mit der in der zu untersuchenden Fliissigkeit im 
Resonanzfall (Kreisfrequenz m,) gemessenen Wechselspannung w, fiir 
den Druck in der Fliissigkeit 


eRe jor 


Durch Division folgt schlieBlich 


Pr _ OF(R+R) up 
PL  @z,- Rp ur (10) 
Das Verhaltnis p,/p; ist also durch Messung der in der rechten Seite dieser 
Gleichung enthaltenen Gr6éBen experimentell bestimmbar, wenn das 
Gleichfeld Ey und das Wechselfeld E,sinwt bei simtlichen Messungen 
gleichen Wert behalten. 

Andererseits erhalt man durch Zusammenfassung der Gln. (4), (5) 
und (6) rechnerisch fiir das Druckverhiltnis 


PF __ (es 2)(e= 4) 
os es. ; (11) 


OXON a, WiVig( Gane Piezoelectricity. New York 1946. 
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Ist somit ¢ bekannt, so lassen sich die von der Theorie verlangten 
Werte mit den MeBwerten vergleichen; die Ubereinstimmung beider 
Zahlenwerte liefert einen Nachweis der Elektrostriktion in dipollosen 
Fliissigkeiten entsprechend den theoretischen Voraussagen. 


3. Beschreibung der MeBanordnung 


Das zur Messung beniitzte Interferometer* hat den folgenden Auf- 
bau (Fig. 3): Auf einer Messingplatte Pl (1501508 mm) sitzt zentral 


Sponnungsquelle 


J 


Rohrenvoltinerer 


Fig. 3. Interferometer 


ein die Fliissigkeit aufnehmender Trog Ty aus V2A-Stahl. Platte und 
Trog haben eine zur Aufnahme des gehalterten Quarzes dienende ge- 
meinsame Bohrung. Der verwendete Quarz ist in einen Hartgummiring 
Ri eingepaBt, eine als Elektrode El, dienende rhodinierte Messingfolie 
(10 w Dicke) ist auf die obere Quarzflache und die Stirnseite des Ringes 
Ri mit kalthartendem Araldit (Hersteller: Ciba, Basel) aufgeklebt. Mit 
Hilfe einer anschraubbaren Druckplatte Dy wird die obere Elektrode EJ, 
gegen einen entsprechenden Rand des Troges Tr gepreBt, so dab 
neben einwandfreiem elektrischem Kontakt (Abschirmung!) eine fliissig- 
keitsdichte Verbindung erzielt wird. Diese Anordnung ermdéglicht auch 
den leichten Wechsel des gehalterten Quarzes: es wurden zwei runde 

* Das Interferometer wurde in der Institutswerkstatt durch Herrn Werkmeister 
H. StROHBACH angefertigt. Es sei ihm an dieser Stelle fiir die besonders gewissen- 


hafte Ausfiihrung der Apparatur und fiir seine wertvollen Anregungen gedankt. 
14* 
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Dickenschwinger (18mm @) mit 3,1 bzw. 3,5 MHz Eigenfrequenz ver- 
wendet. Von der unteren Elektrode El, (eingebranntes Silber) wird die 
Zuleitung zum Rohrenvoltmeter durch die aus Isolierstoff bestehende 
Platte Dy zur unmittelbar unter der Quarzhalterung liegenden Eingangs- 
rohre gefiihrt, womit ein méglichst kapazitatsarmer Eingang gesichert ist. 

Der aus rhodiniertem Messing bestehende Reflektor Re ist trog- 
férmig ausgefiihrt, womit erreicht wird, daB die planparallele Boden- 
platte (0,4mm Dicke) oben stets an Luft angrenzt. Uber ein Isolier- 
stiick Is ist der Reflektor Re mit einem die geradlinige Fiihrung sichern- 
den Schlitten und einer Mikrometerschraube (1 Skt.—0,01 mm) ver- 
bunden (in Fig.3 nicht eingezeichnet). Schlitten und Mikrometer- 
schraube sind weiterhin an einem Trager befestigt, der seinerseits in die 
Grundplatte P/ eingeschraubt ist. 

Das gefederte Kugelgelenk Aw.erméglicht die Parallelstellung von 
Quarz und Reflektor durch Herunterschrauben des Reflektors bis zur 
Beriihrung mit dem Quarz. Fiir die Abstandsmessung Quarz—Reflektor 
muB der Nullpunkt auf der Mikrometerschraube bekannt sein: Eine 
Messung des elektrischen Widerstandes zwischen oberer Quarzelektrode 
und Reflektor mit einem empfindlichen Ohmmeter liefert bei Verschie- 
bung des zunachst fest angedriickten Reflektors einen einwandfrei 
fixierten Nullpunkt, da sich der gemessene Widerstand an dieser Stelle 
sprunghaft auf co andert. 

Das Rohrenvoltmeter ist in einem Aluminiumkasten (200 x 200 
200mm) eingebaut, auf den die Interferometergrundplatte montiert 
ist. Es besteht aus einem zweistufigen Verstarker mit nachfolgendem 
Gleichrichter und gestattet die Messung von Spannungen zwischen 
0,1 und einigen 100 mV. 

Da die iibrigen Teile des elektrischen Aufbaus praktisch gegeniiber 
der in der vorausgegangenen Ver6éffentlichung® beschriebenen Apparatur 
nicht verandert wurden, so sei beziiglich der Einzelheiten auf diese 
Arbeit verwiesen. 

4. MeBergebnisse 
a) Dielektrischer Druck 

Zur Klarung der Frage, ob bei hochfrequenten Feldern ein von 
Coulomb-Kraften herriihrender dielektrischer Druck auftreten kénne, 
wurde in Vorversuchen das folgende Verfahren angewandt: Da bei 
Anliegen des Gleichfeldes Ey und des Wechselfeldes EF, - sin wt in Luft 
kein meBbarer elektrostriktiver Wechseldruck entstehen kann, so muB 
die am Réhrenvoltmeter gemessene Spannung allein vom dielektrischen 
Druck herriihren, soweit nicht andere Stéreffekte die Ursache dieser 
Spannung sind. Wie schon oben angedeutet [GI. (6)], kann bei Messung 
in der Grundfrequenz ohne Gleichfeld Ey kein Druck auftreten; das 

*. Gorrz, Mie Z. Physik 141.9277 (4955). 
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ist auch tatsachlich der Fall. Wird andererseits ein elektrisches Wechsel- 
feld mit der halben Frequenz angelegt (damit der Empfangsquarz 
weiter in seiner Grundfrequenz arbeiten kann), so ist der gemessene 
Druck unabhangig davon, ob das elektrische Gleichfeld anhegt oder 
nicht. Auch das geforderte Amplitudenverhaltnis des in der Grund- 
welle und in der Oberwelle gemessenen Druckes ist zu verifizieren *. 


b) MeBwerte bei dipollosen Fliissigkeiten 
Es wurden vier dipollose Fliissigkeiten untersucht, die mit ihren 
hier interessierenden Eigenschaften in Tabelle 1 zusammengestellt sind. 
Die Dielektrizitaétskonstante wurde mit einem Fehler von +1% in 


Tabelle 1. MeBergebnisse 


Substanz Hersteller 2 coc: Se PL Abweichung 
errechnet | gemessen 
Schwefelkohlenstoff : 

Me z 5 c£4Q Lae) 

(pro analysi) Merck 2,64 yp Spulte) 3 /0 
Beazul : r, / | me st lV > 

: 4 e Hae Aas Bs ato 

(pro analy a Riedel de Haen 2,26 4,05 | 3,96 270 

Tetrachlorkohlenstoff Maxci: BA De aye Neeoy 

(pro analysi) Merck Dhepdee 3,94 4,09 + 4 7 

Cyclohexan 
> Merck 1,99 Sine Mele) a al #6) 


(purissimum) 


einer KapazitatsmeBbriicke bestimmt und daraus der in Spalte 4 an- 
gegebene Zahlenwert fiir das Druckverhaltnis errechnet. Diese errech- 
neten Werte sind also mit einem entsprechenden Fehler behaftet. Jeder 
in Spalte 5 angegebene Wert fiir das gemessene Druckverhiltnis ist ein 
Mittelwert aus vier MeBreihen, von welchen je zwei mit zwei verschiede- 
nen Quarzen, also unter verschiedenen Dampfungsverhaltnissen, er- 
mittelt wurden. Die gréBte Differenz zwischen den Einzelwerten be- 
tragt 6%. Da die gréBte Abweichung zwischen gemittelten MeBwerten 
und errechneten Werten 4% betragt (Spalte 6), so kann eine recht be- 
friedigende Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment ge- 
folgert werden, zumal da die beiden Glieder in Gl. (11) rechts sich wie 
rund 1:1 bis 1:0,6 verhalten. 

Damit diirfte ein quantitativer Nachweis der Elektrostriktion dipol- 
loser Fliissigkeiten, der unseres Wissens noch nicht vorliegt, erbracht sein. 


Herrn Professor Dr. WALTER GERLACH méchten wir an dieser Stelle fiir das 
stets fordernde Interesse danken, das er am Fortschreiten dieser Arbeit bekundet hat. 


* Wir hatten Gelegenheit, mit Herrn E. Gerpes, Rostock, die Ergebnisse 
dieser Arbeit durchzusprechen. Seine mit einer anderen Apparatur gewonnenen 
Ergebnisse decken sich mit unseren hier nur skizzierten Beobachtungen. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Der Faktor der inneren Umwandlung 
beim 40 keV-Ubergang des *3iT1 
Von 
INGRID YVONNE KRAUSE* 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 19. Februar 1958) 


Die Intensitat der 40 keV-y-Strahlung, bezogen auf die Zahl der «-Teilchen beim 
ThC-Zerfall, wurde mit einem Szintillationsspektrometer gemessen. Zur Vermin- 
derung des stérenden y-Untergrunds wurde ein diinner Na J-Kristall zam Nachweis 
der Quanten verwendet. Mit 35,4+0,7% fiir das Verzweigungsverhaltnis und 
71,5+1,5% Anregung des Niveaus ergibt sich ftir den Faktor der inneren Umwand- 
lung «=22,811,0. Aus dem Verhaltnis «,;/a=0,80+0,02 erhalt man a; = 
18,2 +1,0.-Dieser Wert ist niedriger als der fiir einen M1-Ubergang und punkt- 
formigen Kern berechnete. Die Ubereinstimmung zwischen den fiir einen Kern 
vom Radius R=1,2-10-%-Ascm_ berechneten Werten und dem Experiment 
ist gut. 
I. Einleitung 

Aus den Berechnungen von Rose u. Mitarb. [Z/] und von Sriv u. 
Mitarb. [2] geht hervor, daB die Konversionskoeffizienten fiir M 1-Uber- 
gange besonders stark von der Ausdehnung des Kerns abhangen. 
M1-Uberginge sind deshalb geeignet, die Ubereinstimmung der vor- 
liegenden theoretischen Werte mit dem Experiment zu priifen. 

Der 40 keV-Ubergang des "({Tl wird angeregt beim «-Zerfall des 
ThC—C”. Es handelt sich um einen reinen M1-Ubergang. Die Bei- 
mischung von E2-Strahlung liegt unter 10-5 [3], [4]. Fiir den Faktor 
der inneren Umwandlung liegen bisher folgende MeBwerte vor: 

1. FLAMMERSFELD [4] erhielt aus Intensitétsmessungen der Konver- 
sionslinien «= oo oder bei Beriicksichtigung einer Linie, die von MEIt- 
NER und Puiipp [6] nachgewiesen wurde « =5. KriNsEy [7] wies erst- 
mals darauf hin, daB der L;-Konversionslinie des Ubergangs yA die 
K-Konversionslinie des Ubergangs yE iiberlagert ist. Die Intensitat 
dieser Linie kann aus dem berechneten K/L-Verhiltnis von Rose u. 
Mitarb. [7] und der gemessenen Intensitat der L-Konversionslinie von 
y£ ermittelt werden. Dieser Wert stimmt mit dem von NIELSEN u. 


Mitarb. [8] gemessenen innerhalb der Fehlergrenzen iiberein. Damit 
erhalt man «=5,9. 


2. Kinsey [7] erhielt aus Messungen mit dem Proportionalzahlrohr 
einen Faktor der inneren Umwandlung « zwischen 2,5 und 19)5}c 


* D7 GOottinger Dissertation 1957. 
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3. Der bisher genaueste Konversionskoeffizient stammt von WEa- 
LE [9]. Aus einer «-y-Koinzidenzmessung wurde «= 19,5 +1,7 gewon- 
nen. Um diesen Wert mit den hier vorliegenden Messungen vergleichen 
zu konnen, ist zu beachten, daB mit dem von WEALE verwendeten 
Diskriminator auBer den 40 keV-Quanten auch Uberginge von héheren 
Niveaus des "?Tl mitgemessen wurden. Die geringe Intensitat dieser 
y-Strahlen kann in einer Korrektion berticksichtigt werden. Aus den 
bekannten Werten fiir die Anregung der héheren Niveaus des °8T1 [10] 
erhalt man bei Beriicksichtigung der Ansprechwahrscheinlichkeit des 
0,5 cm dicken Na J-Kristalls « =24+3. 

Die Genauigkeit der vorliegenden experimentellen Werte geniigt 
nicht, um médgliche Abweichungen von der Theorie festzustellen. Es 
war daher zunachst das Ziel der vorliegenden Arbeit, eine méglichst 
genaue MeBmethode zu entwickeln. 


II. Versuchsanordnung 


Der Faktor der inneren Umwandlung wurde aus der Zahl der un- 
konvertiert ausgesandten 40 keV-Quanten N,5,.y und der Gesamtzahl 
der Uberginge vom angeregten ins Grundniveau N bestimmt. Daraus 
erhalt man fiir die Zahl der Konversionsprozesse N, = N — Njo,ey und 
fiir 

N, N — N40 kev 


eo == — ad = 
N40 keV N40 keV 


(1) 


Die Quanten wurden mit einem 2 mm dicken Na J-Kristall nachgewiesen. 
Die Gesamtzahl der Ubergange N ergab sich aus der Anzahl der beim 
Zerfall des ThC-+C’ auftretenden g-Teilchen und dem ThC-Verzwei- 
gungsverhaltnis von 35,4+0,7% [11] bei 71,5+1,5% [10] Anregung 
des Niveaus (Fig. 1). Die «-Strahlen wurden mit einem ZnS-Szintilla- 
tionszahler registriert. 


a) Herstellung der ThC-Priparate. Als Ausgangssubstanz diente 
ThB. Es wurde in der bekannten Weise aus einem hochemanierenden 
Radiothorpraparat durch elektrostatische Sammlung der RiickstoBkerne 
gewonnen. Da jedoch die intensive Bi-A-Strahlung vom Ubergang 
ThB—C den Nachweis der 40 keV-Linie stérte, wurde das ThC durch 
elektrochemische Abscheidung auf Nickel [12] vom ThB abgetrennt. 
Den Boden des AbscheidegefaBes bildete der Ni-Trager, dessen Riick- 
seite frei von Aktivitat blieb. Die etwa 1. mC starken ThC-Praparate 
enthielten 0,01 bis 0,1% ThB als Verunreinigung. 


b) Geometrische Anordnung. Das aktive Nickelplattchen (0,05 mm 
dick, 10mm Durchmesser) wurde auf einen mit 10 y-Hostaphanfolie 
bespannten Al-Rahmen (6cm Durchmesser) geklebt. Dieser Rahmen 
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pate in ein Kollimatorrohr von 21,5 cm Lange, in dem zwei Bleiblenden 
angebracht waren. Zwischen Praparat und erster Blende konnten Filter 
in den Strahlengang gebracht werden. Die Blenden definierten den fiir 
den Strahlennachweis nutzbaren Raumwinkel und verhinderten, da 
Streustrahlung von der Rohrwand und den Filtern in den y-Zahler ge- 
langte. Das Kollimatorrohr mit Praéparat konnte auf den «- oder 


rep, Tyg = 605 min 
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Fig. 1. Zerfallsschema des °32Bi (ThC) 


y-Zahler aufgesetzt werden. Der Raumwinkel war durch die Bleiblenden 
gegeben, fiir «- und y-Nachweis der gleiche und brauchte nicht bestimmt 
zu werden. 


c) Der Nachwets der «-Strahlen. Die «-Strahlen sollten ohne St6run- 
gen durch den intensiven £- und y-Untergrund quantitativ gezahlt wer- 
den. Nach GLoveR und Hatt [13] ist fiir diesen Zweck auBer dem 
Proportionalzahler ein ZnS-Szintillationszahler geeignet. 

Die ZnS-Schichten wurden durch Sedimentieren von ZnS* (Korn- 
groBe ~ 10 w) auf Plexiglasscheiben von 4,7 cm Durchmesser hergestellt. 
Diese Scheiben lagen am Boden eines Vakuumtopfes, der durch ein 
Plexiglasfenster mit der Photokathode eines Photomultipliers (Du Mont 
6292) verbunden war. Die ZnS-Schicht wurde zur besseren Lichtsamm- 
lung mit einer 5 uw dicken blanken Al-Folie bedeckt. Die Impulse ge- 
langten vom Photomultiplier, wo sie eine Anstiegszeit von 2 usec und 
einen exponentiellen Abfall von 30 usec Lange hatten, auf eine Impuls- 
formerstufe, die sie in 2,5 usec lange Impulse verwandelte. Darauf 
folgten ein Verstarker, der durch einen Impulshéhenbegrenzer vor Uber- 
steuern geschiitzt war, und ein E1T-Zahler [14]. Das Auflésungsver- 


* Leuchtstoffe K1 blau/1 und K1 blau/2 des Leuchtstoffwerks G.m.b.H., 
Heidelberg. 
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mdgen des Zahlers konnte aus der ThC-Abfallkurve sehr genau bestimmt 
werden. 

In Fig. 2 ist die Zahl der registrierten o-Teilchen eines ThB-Praparats 
in Abhangigkeit von der Multiplierspannung aufgetragen. Parameter 
ist die ZnS-Schichtdicke. Die Zahlrate ist oberhalb einer fiir die Schicht 
charakteristischen Spannung unabhangig von der Multipherspannung 
und der Schichtdicke und fiir beide verwendeten Leuchtstoffpraparate 
gleich. Damit ist eine Ansprechwahrscheinlichkeit W, = 100% gegeben. 
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Fig. 2. Zahlcharakteristik des ZnS-Szintillationszahlers 


d) Der Nachwets der y-Strahlen. Beim Nachweis der 40 keV-Quanten 
wurde die £-Strahlung in einem 0,6 cm dicken Plexiglasfilter absorbiert. 
Die Durchlassigkeit dieses Filters fiir die Quanten wurde gemessen. 
AuBerdem stérten die harten, sehr intensiven y-Strahlen der Uberginge 
ThC—C’ und ThC’—D. Aus diesem Grunde wurde ein 2mm dicker, 
scheibenférmiger Na J(Tl)-Kristall* (3,7 cm Durchmesser) verwendet, 
der fiir diese Strahlen eine geringe Ansprechwahrscheinlichkeit hat. Die 
Kristallkapsel war mit einem Strahleneintrittsfenster versehen, das mit 
0,025 mm dicker Al-Folie verschlossen war. Die dem Praparat zugekehrte 
Seite des Kristalls war nur diinn mit MgO iiberpudert, so daB die Ab- 
sorption der 40 keV-Quanten in der Umhiillung vernachlassigt werden 
konnte. 

Die 40 keV-Quanten wurden in dem 2mm dicken Kristall voll- 
standig absorbiert. Trotzdem war die Ansprechwahrscheinlichkeit des 
Kristalls kleiner als 100%, da der Escape-Peak nur schwer vom Unter- 
grund zu trennen war und daher nicht mitgemessen wurde. Fiir senk- 
rechten Einfall von Quanten der Intensitat J) auf die Kristalloberflache 
ergibt die Rechnung Ipgcape/Zp = 20 + 1% fiir 40 keV-Quanten und einen 
dicken Kristall. Der Einflu8 der Kristalldicke legt bei 2mm noch unter 


* Harshaw Chemical Company, Cleveland/Ohio, USA. 


214 INGRID YVONNE KRAUSE: 


0,2% und konnte vernachlissigt werden. Der Rechnung liegen die in [/5] 
angegebenen Absorptionskoeffizienten fiir Na J zugrunde. Damit erhalt 
man fiir die Ansprechwahrscheinlichkeit Wyo,ey = 80 +14 %. 

Zwischen dem Kristall und dem 6292 Du Mont Photomultiplier befand 
sich ein Plexiglas-Lichtleiter von 0,5 cm Lange zur Verbesserung des 
Auflésungsvermégens. An den Photomultiplier schloB sich eine Impuls- 
formerstufe und ein Linearverstarker an [16], die die Impulse an einen 
photographischen Impulsspektrographen [17] oder einen Einkanal- 
diskriminator weiterleiteten. 


1. Messungen mit dem photographischen Impulsspektrographen 
Mit einem Impulsspektrographen nach Hunt u. Mitarb.* [J7) 
wurde das y-Spektrum aufgenommen. Aus der gleichzeitig gemessenen 
Gesamtzahl der auf dem Film pro Minute registrierten Impulse und den 
planimetrierten Flachenverhaltnissen wurde die Intensitat der 40 keV- 
Strahlung bestimmt. 


2. Messungen mit Filterdifferenzverfahren und Einkanaldiskriminator 

Ein Filterdifferenzverfahren nach Ross [78] diente zur Trennung der 
40 keV-Impulse vom Untergrund. Dabei wurde mit einem Einkanal- 
diskriminator nur der Teil des y-Spektrums ausgeblendet, der die 40keV- 
Linie enthielt. Die Einstellung des Kanals erfolgte mit Sm-A,-Strahlung 
(39,5 keV und 40,1 keV). 

Die Energie der y-Quanten liegt mit 39,85 keV [19] zwischen den 
K-Kanten von Ce (40,3 keV) und La (38,9 keV). Nach Ross ist es még- 
lich ein La- und ein Ce-Filter herzustellen, die alle Energien praktisch 
gleich stark absorbieren bis auf den kleinen Bereich zwischen ihren 
é&-Kanten (Fig.3). Setzt man einmal das Ce- und einmal das La- 
Filter in den Strahlengang und bildet die Differenz AN der beiden Zahl- 
raten, so liefern nur Quanten mit einer Energie zwischen 38,9 und 40,3 keV 
einen Beitrag zu diesem Wert. Wenn man den Anteil der Bremsstrah- 
lung der £-Strahlen in diesem schmalen Energieintervall vernachlassigt, 
ergibt die Differenzmessung einen Bruchteil der Intensitat der 40 keV- 
Linie. Aus den gemessenen Durchlassigkeiten Dc, und D,, der beiden 
Filter 1aBt sich die Gesamtintensitat Njo,.y der y-Linie ermitteln. 


AN 


, 
N40 kev = Cee aes (2) 


Die Filter wurden aus staubfeinem La- und Ce-Fluorid (Gehalt an 
anderen Erden unter 0,1%) und Araldit 103 durch Harten zwischen 


* Herr Diplom-Physiker W.D. Scumipt-Orr stellte freundlicherweise seinen 


Impulsspektrographen zur Verfiigung, wofiir ich ihm auch an dieser Stelle herzlich 
danken méchte. 
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geschliffenen Glasplatten hergestellt. Sie enthielten etwa 0,055 g cm=2 La 
bzw. Ce. Zum genauen Abgleich der Dicke konnten die Filter gegen die 
Strahlrichtung geneigt werden. Der Abgleich wurde mit der Hg-K- 
Strahlung des *{iTl vorgenommen. Dabei war die Anordnung von 
Praparat und Filtern genau die gleiche wie bei den endgiiltigen Messun- 
gen mit ThC. Die Durchlassigkeiten des Ce- und des La-Filters waren 
gleich innerhalb einer MeBgenauigkeit von 0,2%. Die Durchlassigkeits- 
messungen wurden nach Beendigung der Versuche zur Kontrolle wieder- 
holt. Auch Versuche mit Ba-K-Strahlung des 13iCs ergaben Uberein- 
stimmung innerhalb der MeB- 4 
genauigkeit von 0,5 °%. 

Um Fehler auszuschlieBen, 


4 

| 

. . . S | 

die durch die Feinstruktur der 3 | 

K-Kante entstehen kénnen, © | 

2 eee S 

wurden die Durchlassigkeiten | 
D.. und D,, fiir 40 keV-Strah- S ae 4 
== (lf 


lung mit der y-Linie selbst ge- 
messen. Dazu wurden zwei 0 20 40 50 keV 
Filtersdtze mit je einem La- Fig. 3. Durchlassigkeit ae (schematisch) 
und einem Ce-Filter benutzt. 

Mit einem Filterpaar wurde ein Teil der y-Linie herausgeblendet und 
damit die Durchlassigkeiten des zweiten Filterpaares bestimmt. Fiir 
die bei den spadteren Messungen verwendeten Filterstellungen erhielt 
man Dc, = (77,1 £0,8)% fiir die Durchlassigkeit des Ce-Filters fiir 
40 keV-Quanten und D,,=(26,0-+0,7)% fiir die entsprechende des 
La-Filters. 

Nach der gleichen Methode wurde die Durchlassigkeit des 0,6 cm 
dicken Plexiglasfilters bestimmt. Der Wert stimmt mit dem iiberein, 
der mit Sm-K,-Strahlung gewonnen wurde: Dpjexigias = (85,9 1) %. 
Die Messungen mit Sm-K,-Strahlung wurden mit einer Mischung von 
3?S und SmF, als Strahlenquelle [20] durchgefiihrt. 


III. Ergebnisse der Messungen 
1. Messungen mit dem photographischen Impulsspektrographen 

Fig. 4 ist die Darstellung eines gemessenen y-Spektrums von Alen 
(ThC). Das Spektrum weist vier deutlich voneinander getrennte Maxima 
auf. 

1. Bei kleinen Impulshéhen liegt eine Linie, die im thermischen 
Untergrund des Multipliers und in der TI-L-Strahlung ihren Ursprung hat. 
Die Teilchenzahl steigt bei kleinen Impulshéhen sehr stark an. Durch 
einen Diskriminator wurden daher die kleinsten Impulse unterdriickt. 


2. Das Maximum um den Kanal 12 entspricht der 40 keV-Linie. 
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3. Darauf folgt ein Maximum bei der Kanalnummer 20,5, fiir das die 
charakteristische K-Réntgenstrahlung des Pb und des Po verantwortlich 
ist. Diese Strahlung tritt nach K-Konversionsprozessen bei den Uber- 
gingen ThC’’—D und ThC—C’ auf. 

4. Die scharfe Linie um den Kanal 34 wird durch den Impulshéhen- 
begrenzer gebildet. Impulse von Quanten héherer Energie, die urspriting- 
lich viel gréBer waren, erscheinen an dieser Stelle des Spektrums. 
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Energie der y-Quanten (Impu/sgrofe) 
Fig. 4. Gemessenes y-Spektrum des *43Bi (ThC) zwischen 20 und 80 keV 


Der Escape-Peak der Pb- und Po-K-Strahlung liegt bei 47 keV und 
konnte nicht von der y-Linie getrennt werden. Zur Bestimmung der 
Form und Flache des Escape-Peaks wurde das y-Spektrum des ThB 
im radioaktiven Gleichgewicht mit seinen Folgeprodukten unter gleichen 
Bedingungen wie das ThC-Spektrum aufgenommen. Beim Ubergang 
ThB—C tritt mit einer Haufigkeit von etwa 30% [5] Bi-A-Strahlung 
auf, die mit ihrer Energie zwischen den Linien der Pb- und Po-K-Serien 
hegt. Die K-Linie mit Escape-Peak wurde vom ThC-Spektrum graphisch 
abgezogen (Fig. 4). Eine Korrektion fiir die beim ThB-Zerfall auftre- 
tende 40 keV-y-Strahlung konnte aus der auch beim ThB gemessenen 
Intensitat der «-Strahlen berechnet werden. Fiir die Berechnung der 
wahren Intensitaét Njo,ey/N, der y-Linie wurde die Durchlassigkeit des 
Plexiglasfilters, die Ansprechwahrscheinlichkeit des Na J-Kristalls und 
eine Korrektion fiir die Riickstreuung von der 0,05 mm dicken Nickel- 
unterlage (1,5 %) berticksichtigt. Als Ergebnis der Auswertung von fiinf 
Spektren ergab sich eine Intensitat Njoyey/N, = (1,06 +0,06) - 1072 
40 keV-Quanten pro ThC-Zerfall. Mit der Annahme, daB auBer beim 
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40 keV-Ubergang des *88T] keine andere y-Strahlung ahnlicher Energie 
auftritt, erhalt man als ersten Wert fiir den Faktor der inneren Um- 
wandlung «= 22,8 +. 1,4. Dabei wurde fiir das «-f-Verzweigungsverhilt- 
nis 35,4+0,7% und Anregung des Niveaus in 71,5 +1,5% der «-Zerfalle 
vorausgesetzt. 

Eine besondere Betrachtung erfordert noch die Konversionslinie A 7. 
Aus den Arbeiten iiber das Spektrum der Konversionselektronen sind 
folgende Tatsachen bekannt: In der Nahe der Energie 24,5 keV liegen 
die L;-Konversionslinie des 40 keV-Uberganges y A beim °3T1 (ThC—C’), 
die A-Konversionslinie des Uberganges yE [7] beim *33Bi (ThB—C) und 
moglicherweise die L;-Konversionslinie eines 40 keV-Uberganges beim 
208 pp (ThC’’—D). Diese Linie wurde von MEITNER und PuHILipp [6] 
nachgewiesen. Von Ettts [21] wird ihre Intensitat < 7% der *8T]-Linie 
yA angegeben. 

Im Konversionselektronenspektrum sind bei 24,5 keV zwei Linien 
gefunden worden, die Linie A bei 24,5 keV und die Linie A / bei 24,7keV. 
Von SURUGUE [22] wurde das Intensitatsverhaltnis der beiden Linien 
zu N,(A 1)/N,(A) =1/30 bestimmt. AuBerdem liegt eine Messung von 
NIELSEN u. Mitarb. [8] iiber die Intensitat der A-Konversionslinie von 
yE vor. Der Wert N,(K)/N,(A) =0,19 +0,03 ist im Einklang mit dem 
K/L-Verhaltnis von Rose u. Mitarb. [7]. 

Die iibliche Deutung, daB es sich bei A 7 um die K-Konversionslinie 
von y£ handelt, steht im Widerspruch zu den Intensitatsmessungen von 
SURUGUE und von NIELSEN. Die bisher verdffentlichten MeBergebnisse 
lassen sich nur widerspruchsfrei deuten, wenn man annimmt, da’ die 
K-Konversionslinie von y£ genau mit der Linie A zusammenfallt und 
daB die Linie A 7 einem 40,6 keV-M1-Ubergang beim °{$Pb zuzuordnen 
ist. Mit dem von SuRUGUE gemessenen Wert fiir die Intensitat der 
Linie erhéht sich der oben angegebene Konversionskoeffizient um etwa 
Bo aul = 23,5 4,4. 


2. Messungen nut Filterdifferenzverfahren und Einkanaldiskriminator 

Das zeitliche Auflésungsvermégen des Einkanaldiskriminators wurde 
beriicksichtigt, indem Messungen bei verschiedenen Zahlraten durch- 
gefiihrt und die daraus gewonnenen Ergebnisse auf die Zahlrate null 
extrapoliert wurden. 

Bei Beriicksichtigung der Ansprechwahrscheinlichkeit des Kristalls, 
der Durchlissigkeit des Plexiglasfilters und der Riickstreuung von der 
Nickelunterlage ergab sich eine y-Intensitét von Njoxey/N, = (1,08 + 
0,03) - 10-2 40 keV-Quanten pro ThC-Zerfall und ein Faktor der inneren 
Umwandlung «=22,5+1,0. Dieser Wert ist unabhangig vom Vor- 
handensein einer 40,6 keV-Strahlung beim °33Pb (ThC’’—D), da ihre 
Energie oberhalb der A-Kante des Ce ligt. 
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Als gewichteten Mittelwert beider Messungen erhalt man 


Kexp = 2250 a 1ROR 


IV. Vergleich mit theoretischen Werten 

Der 40 keV-Ubergang wird beim *g7T1 auBer in der L-Schale, fiir die 
Konversionskoeffizienten berechnet wurden, in der M-, N- und héheren 
Schalen konvertiert. Aus den von FLAMMERSFELD [4] gemessenen Inten- 
sitaten der Konversionslinien folgt «,/%=0,82. Bei Beriicksichtigung 
der K-Konversionslinie des Uberganges yE mit der aus dem A/L-Ver- 
haltnis von Rose [1] berechneten Intensitat erhalt man «,/«% = 0,80 + 0,2. 
Damit und mit dem hier bestimmten « = 22,8 +1,0 ergibt sich fiir den 
L-Konversionskoeffizienten 


a, (gemessen) = 18,2 + 1,0. 


Aus den von RosE u. Mitarb. [7] tabellierten Werten, die fiir einen 
punktférmigen Kern berechnet wurden, erhalt man durch logarith- 
mische Interpolation fiir die Konversion in den drei L-Unterschalen 


Pra XOSE, K = 0) == 23,3. 


Dieser Wert unterscheidet sich von dem gemessenen um mehr als das 
Dreifache des mittleren Fehlers. 

Von Siiv u. Mitarb. [2] wurden Faktoren der inneren Umwandlung 
fiir einen ausgedehnten Kern vom Radius R=1,2-108-A'cm und 
Oberflachenstr6me berechnet. Durch Extrapolation der Kurve fiir 
Z = 83 zu kleinen Energien und Beriicksichtigung einer Korrektion fiir 
die um zwei kleinere Kernladungszahl, die durch Vergleich mit den 
Werten fiir die A-Schale gewonnen wurde, erhalt man 


Py DOliv, he Or ey0n 


Von Rose u. Mitarb. [1] liegen ebenfalls Werte vor, bei denen die Aus- 
dehnung des Kerns (R=1,2-107%- At cm) fiir die Berechnung der 
Elektronenwellenfunktionen, die Ausdehnung der dynamischen Kern- 
momente jedoch nicht berticksichtigt wurden. Durch Interpolation 
erhalt man aus den Tabellen 


By i USOSE, FR 0) == 16,6: 


Die Ubereinstimmung dieses Werts und des entsprechenden von SLIv 
mit dem Experiment ist bei der erreichten Me&- und Rechengenauigkeit 
befriedigend. 

Mein herzlicher Dank gilt Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD fiir die An- 
regung und wohlwollende Férderung dieser Arbeit. Die Deutsche Forschungs- 


gemeinschaft und das Bundesatomministerium stellten fiir die Untersuchungen 
Mittel zur Verfiigung. Auch ihnen sei dafiir gedankt. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Uber die spezifische Warme C, antiferromagnetischer 
Mischkristalle MnO—CoO 


Von 
JosEF H6LzL 
Mit 7 Figuren im Text 


} 4 2 ”n 95 
(Eingegangen am 24. Januar 1958) 


In dieser Arbeit wird 

4. die Néel-van Vlecksche Molekularfeldtheorie eines antiferromagnetischen Rein- 
kristalls auf einen Mischkristall iibertragen, um so die Abhangigkeit der Néel- 
Temperatur! vom Mischungsverhaltnis zweier antiferromagnetischer Komponenten 
zu erhalten; 


2. dieses theoretische Ergebnis durch Messungen der spezifischen Warme C, am 


System MnO—CoO gepriift; 
3. aus den theoretischen und experimentellen Ergebnissen die in das Néel-van Vleck- 
sche Modell eingehende Wechselwirkungsenergie ausgerechnet. 


I. Beschreibung der Meanordnung 


Zur Messung der Absolutwerte von C, im Temperaturintervall 
100 bis 300° K wurde das von J. VOLGER? beschriebene Nernst- 
Kalorimeter modifiziert: Der Probe von der Masse m wird elektrische 
Energie U J At zugefiihrt, die dadurch entstandene Temperaturerhéhung 
AT der Probe mittels eines Thermoelementes gemessen. Bedeutet M 
das Molekulargewicht der Substanz, so ergibt sich ihre Molwarme zu: 


(1) 


toe 
Ce ee 


m 
AG 
uA 


Bei den Mischkristallen wird als Molekulargewicht das arithmetische 
Mittel der Molekulargewichte der beiden Mischkristallkomponenten ein- 
gesetzt. 

Die Fig. 1 zeigt die verwendete Apparatur. 

In einem Dewar-GefaB befindet sich die MeBkammer mit Probe P. 
Die MeBkammer endet an ihrem Oberteil in einem Metallschliff zum 
AnschluB an eine Hg-Diffusionspumpe. Der Flansch, an dem Oberteil 
und Topf der MeBkammer zusammengeschraubt werden kénnen, wird 
durch einen Bleiring abgedichtet. In der Apparatur kann ein Vakuum 


TL Nepr, Ly Anne Phys.) Patisn3) 437, (1948). 
2 VoucER, J.: Philips Res. Rep. 7, 21 (1952). 
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von <10-*mm Hg aufrechterhalten werden. Im Innern der MeBkam- 
mer befindet sich ein Ofen O, der durch diinne Isolationsstibe J (Durch- 
messer 3 mm) am Oberteil der Kammer montiert ist. Die Probe, die zu 
einem kreiszylindrischen PreBling ausgebildet ist (R=13,5 mm; fh — 
etwa 35mm), enthalt im Inneren eine Heizspirale (Fig.3) und hangt an 
diinnen Nylonfaden F in der Mitte des Ofens O. An den Enden der 
Heizspirale sind die Drahte fiir Stromzufithrung und Potentialabgriff 
(Kupter @—0,1mm) angelétet. Diese werden zusammen mit dem 
Thermoelement der Probe (0,1. mm Kup- 
fer/0,1mm Konstantan) und den Zu- 
leitungsdrahten fiir die Ofenheizung 
(Kupfer @=0,2mm) gut voneinander 
isoliert aus dem Vakuum gefiihrt. Die 
Zuleitungswiderstande kénnen vernach- 
lassigt werden, die Thermospannung 
wird gegen 0° C mit einem Kompensa- 
tionsapparat nach DiEssELHoRsT (Fabri- 
kat Otto Wolff, Berlin) gemessen. Die 
Zeitmessung erfolgt mit einer synchron 
zum Heizstrom geschalteten Stoppuhr. 
Um im angegebenen Temperatur- 
bereich C,-Messungen ausfiihren zu 
k6nnen, wird zunachst die gesamte MeB- 
kammer auf die Temperatur der fliissigen 
Luft abgekiihlt. Dann wird der Ofen O 
auf eine solche Temperatur gebracht, Fig. 1.. Versuchsanordnung 
bei der die Probe im stationaren Gleich- 
gewicht mit ihrer Umgebung diejenige Temperatur TJ hat, bei der die C,- 
Messung ausgefiihrt werden soll. Jetzt kann die Energie Q = U J At(Ws| 
in die Probe gebracht und die Temperaturerhéhung AT [°] gemessen 
werden. 


II. Die Proben* 
1. Das Pulvermaterval 


Fiir die MnO Proben I und II wird als Pulvermaterial ,,MnO rein“ 
(Riedel-de Haen, Seelze-Hannover) mit folgenden Analysendaten ver- 
wendet : 


Gesamt Mn: mehr als 73% 
Hoéhere Oxyde: weniger als 5 % 
Eisen: etwa 0,02% 
Sulfate: etwa 0,015 %. 


* Herrn Priv.-Doz. Dr. M. Scumipt vom Institut fiir anorganische Chemie der 
Universitat Miinchen danke ich fiir Ratschlage und Hinweise bei der Herstellung 


des Pulvermaterials. 
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Das Pulvermaterial fiir die Mischkristallproben III und IV wird in 
Anlehnung an ein von Bacon, STREET und TREDGOLD?® angegebenes 
Verfahren folgendermafen hergestellt : 


Ausgangsmaterial sind Lésungen von MnSO,4H,O und Co(NOs) 
6H,O. Abgewogene Mengen werden gemischt und mit einem Uber- 
schuB von Natriumbicarbonat bei etwa 80° C gefallt. Die Fallung wird 
mehrere Stunden gewaschen und im Vakuum getrocknet. Aus solchen 
innigen Mischungen der Carbonate bilden sich die Mischkristalle durch 
Erhitzung im Vakuum auf etwa 600° C (Heizdauer von Zimmertempera- 
tur bis 600°C ungefahr 24 Std; 


Tabelle 1 F 
— Temperung bei 600°C etwa 2 Std). 


Gitterkonstante @ [A°] 


eeegas oe Auf diese Weise k6nnen Misch- 
Meu Nach Natta Von uns ° 
@ und PassErini | gemessen * kristallpulver von MnO—CoO 
0 =0,25 und o=0,5 hergestellt 
1 4,415 4,43+0,010 werden. Der Mischkristall 9 =0,75 
ONS 4,326 | 4,34 + 0,010 2 : a 5 
0,25 | 4.275 | 4,.284+0,010 konnte nicht untersucht werden, 


da er nach dem Offnen der 
wieder auf Zimmertemperatur abgekiihlten Heizapparatur sofort unter 
starker Warmeentwicklung zerfiel. 


Das Mischungsverhiltnis ist: 9 = oe 


MnO und N die Anzahl aller Molekiile (MnO und CoO) bedeutet. 

Die Gitterkonstanten d der Pulverproben fiir o=1; 0,5 und 0,25 
sind in guter Ubereinstimmung mit den von Natra und PassERINIé 
gemessenen Werten (s. Tabelle 1). 


, worin Ny,,9 die Anzahl der 


2. Fertigung der Proben aus dem Pulvermaterial 


Mittels einer PreBvorrichtung (Fig. 2) wird aus dem Pulver ein kreis- 
zylindrischer Probenkérper hergestellt. Folgende Gesichtspunkte, die 
zunachst erhebliche Schwierigkeiten bereiteten, miissen dabei beriick- 
sichtigt werden: 


a) Fiir die Messung der mittleren Temperatur der Probe muB auf die 
Anbringung des Thermoelementes in der Probe besondere Sorgfalt ver- 
wendet werden. Dieses wird zunadchst an ein 2 mm-Kupferstabchen ge- 
létet. Dann wird aus dem Pulvermaterial ein Probenkérper derart um 
das Kupferstabchen gepreBt, daB sich die Létstelle des Thermoelementes 
in der Mitte der Probe befindet. 


* Herrn Dipl.-Phys. P. Joos danke ich fiir die Anfertigung und Auswertung der 
R6éntgenaufnahmen. 

3 Bacon, G.E., R. STREET u. R.H. TREDGOLD: Proc. lon, Store, bios, N Bily/, 
252 (1953). 

* Natta, G., u. L. Passertnt: Gazz. chim. ital. 59, 620 (1929). 
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b) Um die elektrische Energie méglichst vollstandig in eine gleich- 
maBige Erwarmung des Probenkérpers umzusetzen, muB die Heiz- 
spirale richtig in der Probe angebracht werden. Entgegen der Anordnung 
von J. VorGcER, der die Heizspirale um den fertigen Probenkérper 
wickelt, wurde diese derart in das Innere der Probe gebaut, daB die Masse 
des Probenkerns gleich der Masse des Probenmantels wird. Zu diesem 
Zweck wird zuerst ein Probenkern geprebt (a= 27/] 2 mm), auf dieser 

i 


| i 
—w— Jhermre ont 
Thermoelemen 


Helespirale 


Probenmasse 
Fuhrungszylinder 
tir PreRstempel 
e CLOIEPE 
Kupterstabchen Latstelle 
aes Th Ef. 
Frobenmasse Prebzylinder Auprerstabchen 
Grundplote 
1D 
Kuprerstabchen / 
27 
V2 
— 27 mm — 
Fig. 2. PreBvorrichtung zur Herstellung der Fig. 3. Kreiszylindrischer Probenkérper mit 
Proben Thermoelement und Heizspirale 


die Heizspirale gewickelt (Chrom-Nickel-Draht @ =0,1 mm), endlich 
im zweiten PreBvorgang iiber Kern und Heizwicklung der Probenmantel 
angebracht. 


c) Um einerseits die weiter unten sich als notwendig erweisende me- 
chanische Bearbeitung des PreBk6rpers, andererseits eine hinreichende 
gute Entgasung desselben zu gewdhrleisten, muB ein geeignetes Binde- 
mittel in geringen Mengen zugesetzt werden. Als solches wurde ,,Uhu 
hart‘‘, mit etwa 1,5 Gewichtsprozent dem Probenpulvermaterial zuge- 
fiigt. Die nach diesen Gesichtspunkten hergestellte Probe zeigt Fig. 3. 


III. MeBergebnisse 


Im Temperaturintervall von rund 100 bis 300° K wurden mit jeder 
Probe 20 bis 30 Messungen bei unsystematischer Temperaturfolge ge- 
macht. Die. Temperaturerhéhungen lagen somit um 1° C, die bei kleinerer 
und groBerer Heizenergie mit A7<0,5° und >3°C gemessenen Werte 
zeigen keine Abweichung in den C,-Werten; ebenso war Verdopplung 


der Probenmassen ohne EinfluB. 
45* 
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Die Absolutwerte der MeBtemperaturen-Eichung mit Na,SO,, Eis, 
Hg, fl.O,, fl.N, sind auf <-+1° sicher. Der gesamte Fehler der 
Einzelmessung liegt bei -+-3,3 %. 


| 


Mn0-Co0 
76 


lp 
Cal/ Mol Grad 
74 
7é 
70 


; \ 
| SI = = Ty =24L Iy= 
fy 116 Iy=795 I= 240 My = 2897 
700 750 200 250 500 TK 
Fig. 4. Spezifische Warme Cy als Ordinate und absolute Temperatur T als Abszisse fur die antiferromagne- 
tischen Mischkristalle MnO—CoO mit @ =0,25; 0,5 und fiir die Reinkristalle 9 =0 (CoO); @=1 (MnO). 
@=1: MeBpunkte: © Masse der Probe = 25,64 g. MeBpunkte: © Masse der Probe = 52,49 g. @=0,25: 
Masse der Probe 75,46 g¢; @=0,5 Masse der Probe 53,98 g 
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Fig. 5. Spezifische Warme Cy, als Ordinate und T/Ty als Abszisse. Dabei bedeuten © die MeBpunkte fiir 
den Mischkristall MnO—CoO mit @=0,25 und x die MeBpunkte fiir den Mischkristall mit e=—O0}5 
(Néel-Temperaturen Ty: s. Tabelle 2) 


In Fig. 4 sind samtliche MeBwerte eingetragen. 
“ In der Tabelle 2 sind die aus den Kurven der Fig. 4 ermittelten 
Néel-Temperaturen fiir die verschiedenen Mischungsverhiltnisse zu- 
sammengestellt und in Fig. 5 graphisch dargestellt. Ohne in der vor- 
liegenden Arbeit eine theoretische Deutung zu geben, wird in Fig. 5 
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erganzend die spezifische Warme C, der beiden gemessenen Misch- 
kristalle gegen die veduzierte Temperatur 7/Ty aufgetragen. Sie fallen 
fast vollstandig zusammen. 


Tabelle 2 
| 
Probe MnO MnO—Co0 0,5 , MnO—CoO 0,25 CoO® 
Néel-temp Ty °K 116 195 240 289,7 


Unser 7\-Wert fiir MnO ist gleich dem von MILLar® gemessenen 
m15,8° K). 

Nach Fig. 6 ist der Zusammenhang 7, =/(o) nicht linear. Die Er- 
weiterung der Néel-van Vleckschen Molekularfeldtheorie auf einen beliebi- 
gen Mischkristall zeigt, daB das dort verwendete Modell zu der Beziehung 
fiihrt. td Sa (2) 

Ihre Ableitung im folgenden Abschnitt ergibt, 
daB mittels der aus Fig. 5 bestimmbaren Koeffi- 
zienten a, b, c die Wechselwirkungsenergien 
Mangan-Mangan, Mangan-Cobalt und Cobalt- 


Cobalt berechenbar sind. 
200 


IV. Theorie 
1. Die Berechnung der Néel-Temperatur 

ANDERSON“ hat fiir den besonderen Fall der 
Lage der magnetisch wirksamen Ionen einer anti- 
ferromagnetischen Substanz in einem kubisch 
flachenzentrierten Gitter eine Berechnung der 700 yg a a 
asymptotischen Curie Temperatur @ und der fig 6, Néel-Temperatur als 
Néel-Temperatur 7y entwickelt. Sie basiert auf aa ame ica a gees 
der von N&EEL® und vAN VLECK® entwickelten Wischleristall: Mn0oO=C 
Molekularfeldtheorie. 

Er zerlegt das kubisch flachenzentrierte Gitter in vier einfach ku- 
bische Untergitter A, B, C, D und nennt die pauschale Magnetisierung 
eines Untergitters pro cm: M,,M,,M-,Mp. (Die Pfeile tiber den 
Buchstaben sollen hier und im folgenden Vektoren andeuten.) Unter 
Mitberiicksichtigung von nachsten und iibernachsten Nachbarn bei der 


Q 


5 AssavaG, G., u. H. BizetrTe: C. R. Acad. Sci., Paris 239, 238 (1954). 
6 Mittar, R.W.: J. Amer. Chem. Soc. 50, 1875 (1928). 

? ANDERSON, P.: Phys. Rev. 79, 705 (1950). 

8 Ne, L.: Ann. de Phys. 5, 232 (1936). 

9 VLECK, J.H. van: J. Chem. Phys. 9, 85 (1941). 
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Berechnung des inneren Feldes H, 4, das etwa an der Stelle eines dem 
Untergitter A angehérigen 7-ten Atoms herrscht, ergibt sich (entspre- 
chend fiir die Untergitter B, C und D): 


He = — aM, — y (My as Mc + ~ Mp) 
H,¢ = —aM, — y(M, + Mg + Mp) 
Hi = «Mp , (M, r M, Mc) 


Dabei bedeuten y und « die Wechselwirkungskonstanten mit nachsten 
bzw. tibernachsten Nachbarn. 

Bei angelegtem auBeren Feld H kann man dann, der Langevin- 
Theorie des Paramagnetismus folgend, die Magnetisierung der vier 
Untergitter fiir Temperaturen 7 >> 7, angeben. 


My = <5 [H — My — y (My + Mc + Mp)] 

M, = & ‘H ve aM, mer) (M, i M Gal Mp)] 

Hig © (i — aly — y i, bile + yy 4 
M, = © (H ar «Mp Beit (M, ae M, ae Mc)] : 


(4r 
Darin bedeutet C die Curie-Konstante 
_ NB g27(j +1) J 
Ce = (5) 
mit N = Zahl der Atome pro cm3; 
f = Bohrsches Magneton ; 
g = Landé-Faktor; 
k = Boltzmann-Konstante ; 
7 = Spinquantenzahl der Elementarmagnete. 


Damit erhalt ANDERSON die sog. asymptotische Curie-Temperatur @ 


OA 


a Bn 
+ 32]. (6) 
Die Néel-Temperatur (= antiferromagnetische Curie-Temperatur) 
findet er mittels folgender Uberlegung: 
Lat man in den Gln. (4) das auBere Feld verschwinden, so erhalt 
man ein homogenes Gleichungssystem in M,, Mp, M. und Mp. Aus 


der Forderung, daB dieses Gleichungssystem eine nichttriviale Losung 
besitzen soll (Determinante = 0), erhalt er die Néel- -Temperatur Ty. 
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Nun fanden SHULL und Smart! und spater SHULL, STRAUSSER und 
Wo tran" durch Neutronenbeugungsversuche, daB fiir diese Stoffe im 
Temperaturgebiet unterhalb ihrer Néel-Temperatur. ein magnetischer 
Ordnungszustand sich aufbaut, wie ihn Fig. 7 schematisiert. Die Auf- 


Fig. 7 Magnetische Ordnung fiir den Fall vollstandiger Ausrichtung der Elementarmagnete. Kubisch 
flachenzentriertes MnO bzw. CoO nach SHuLL u. Mitarb. 


spaltung der vier Untergitter A, B, C, Din A*, A~, B*, B~ usw. liefert 
8 Untergitter, von denen jedes fiir sich ferromagnetische Spinorientie- 
rung besitzt (Fig. 6). 


2. Ubertragung der Rechnung auf Mischkristalle 


Die beiden Komponenten, wie auch der aus ihnen gebildete Misch- 
kristall, bilden ein kubisch flachenzentriertes Gittersystem. Wir gehen 


zuriick zu den Gln. (3) und fragen nach dem inneren Feld H,, das an 
den verschiedenen Gitterpunkten des Mischkristalles herrscht. 


Es ist aber jetzt zu unterscheiden, ob das innere Feld am Orte eines 


eigenen Atoms (=H,%;) oder am Ort eines Fremdatoms (= H/4) zu 
berechnen ist. Die Ausdriicke: ,,eigen‘‘ bzw. ,,fremd“ sollen die Atome 
der Mn-Komponente bzw. die der zulegierten Co-Komponente bezeich- 
nen. Der Index A soll schlieBlich andeuten, daB das Atom sich auf dem 
Untergitter A befindet. Weiter unten miissen wir noch beriicksichtigen, 
daB Untergitter A ebenso wie B, C und D in ihren Spinrichtungen noch- 
mals aufspalten. Nehmen wir bei vollig antiparalleler Einstellung der 


Spins am absoluten Nullpunkt der Temperatur und bei einem auBeren 


Magnetfeld H =0 diese als_,,rechts‘’- und_,,links‘*- Richtungen an 
(s. Fig. 7) und notieren wir in unseren Bezeichnungen ,,rechts‘* mit dem 
Plus-Zeichen und ,,links‘‘ mit dem Minus-Zeichen, so kénnen wir fol- 


gende Nomenklatur einfiihren: 


WEST ULE ONG) i) aon oMART Elyse. ever 76) 12507 (1040); 
11 SpuLt, C.G., W.A. STRAUSSER u. E. Q. Wotan: Phys. Rev. 83, 333 (1950). 
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Am Orte eines i-ten Atoms, das etwa dem Untergitter AS bowie 
angehort, herrscht ein inneres Feld HE bzw. HE, wenn dieses ein 


Eigenatom und HE ‘+ bzw. H*,-, wenn es ein Fremdatom ist. Entspre- 
chendes gilt fiir die restlichen 6 Untergitter B*, BC. Cre es 

Nun wollen wir die 16 Bestimmungsgleichungen fiir obige GroBen 
des inneren Feldes aufstellen, wobei wir die beim Reinkristall angesetzten 
Wechselwirkungskonstanten y fiir nachste und « fiir tibernachste Nach- 
barn im wesentlichen benutzen, sie jedoch fiir die Betrachtungen am 
Mischkristall wie folgt zu modifizieren haben. 


Wir erhalten in eee zu den Gln. (3): 


HE = —W'{o_My--+ 6 ,(Mge-+ Mer +Mp:) + &% _(Mg-+Mc-+Mp)} 
HE = —1' {ot _My--+ 9% (Mae +Mor +Mps) + 9% _(Mp-+Mc-+Mp)} 
HE, = —I' {el , Mys + 2” _(Mp--+Me--+Mp-) + 2. , (Mg++ Mes +Mp»)} 
HE, = —I' {o, My + of, _(Mg-+ Mc-+ My) +o” ,(My» + Mee + Mp} 


HE,. = —I' {et _ Mp- a e”  (Mys | Me | Mp:) ! e” (M,-+M. +M,-)} ( 


Dabei bedeuten M,,, M,-, Wie, Mp- usw. die Magnetisierung der 
Untergitter A+, A~, B*, B~ usw. pro cm’; ferner ist 


Ae Do (7a) 
SS DX p? 
g 
[Bezeichnungen wie bei (5) |. 
one — es Aee i le, ty A sap 
cums = Ze et a pre ae Rep AZ ps ( b) 
re ; =, 7 
Pi = re Aftab Bey Ape | 
Pa = er Apiet + Bip App 
In diesen 8 Definitionsgleichungen bedeuten zuniichst die ,,2‘ die Zahl 


einer noch zu definierenden Sorte von nachsten bzw. tibernachsten 
Nachbarn (oberer Index » bzw. ) eines entsprechend herausgegriffenen 
Atoms. Dabei soll der erste untere Index dieses herausgegriffene Atom 
kennzeichnen. e* bzw e hei®t: ein Eigenatom mit rechts bzw. links 
Spin; /* bzw. f heiBt: ein entsprechendes Fremdatom. Der zweite 


| 
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untere Index kennzeichnet dann in analoger Weise die Sorte von Nach- 
barn, die abgezahlt werden sollen. 

SchlieBlich soll der Buchstabe A die Wechselwirkungsenergie zwischen 
je 2 Atomen ausdriicken, wobei die Indizierung genau wie bei den 
zu verstehen ist. 


a9 


Da wir fiir T>>7Ty Sattigungserscheinungen vernachlassigen k6n- 
nen, berechnen wir in diesem Temperaturgebiet und fiir ein d4uBeres 
Magnetfeld H =0 nach ANDERSON die Magnetisierung der 8 Untergitter: 
M,+, My-, Mz+, Mz-, usw. 


Wir definieren: 


Nr 
OE == 7 , | 
; Or + Or=1 (8) 
Ne 
Or = Saree 


N = Gesamtzahl, Ne; = Zahl der Eigenatome und N,; = Zahl der 
Fremdatome; ferner soll bedeuten: 


ee = =a (8a) 


(Sb) 


N @eje (Je + 1) = Ce 
N Orie (jr + 1) =r, 


wobel J, bzw. 7, die Spinquantenzahl fiir ein eigenes bzw. fremdes Atom 
sein soll. 


Unter Beriicksichtigung der Beziehung 
PN i ed BCD. (8c) 


wobei jetzt die Vektorpfeile weggelassen werden kénnen, da wir es 
nur mit (+) und (—) Richtung zu tun haben, kénnen die Magnetisie- 
rungen M,, M,, Mc; und M, fiir den Mischkristall angegeben werden: 


My = +(e [I ef _My +1 (0, _ —2%,,) (Me + Mc + Mp)] + 
+ eg [Lp _ My + Uy, —¢"_) 

My = = {cg [1 ef Ms + 1( 
+ Cp (bo _ Mp + 1(¢,. — 


+ er [Lg _Mc +! 
My = — fer [Bo Mp + 


+ er [2 pt _-Mp + 
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In vollig analoger Weise zu ANDERSON berechnen wir jetzt die Néel- 
Temperatur Ty aus der Forderung, daB das nunmehr homogene Glei- 
chungssystem (9) eine nichttriviale Lésung besitzt. 


Wir bilden die Determinante: 


| S Vepet_—ergtj—1l, 0, 0, 0 
|| Ziv 
| = 
| O, [F-1(ex et. — er p_) =A], OF O | 
| Ty yr =o 40) 
| 0, 0, FUcg et _— cr oh -)— 1], 0) 
Ty 
0, 0, 0, | = 1(ep ef _—er@_) — 4]| 
Ty 
und erhalten daraus: 
Ty = C1 (Ge et Ce Ge .) (11a) 


Im vorliegenden Fall des kubisch flachenzentrierten Gitters bestehen 
sechs iibernachste Nachbarn; unter Beriicksichtigung von Gl. (7b) folgt: 


Ty = Cl {eg -6 (on At, + or Ab) + cr 6 (On Ab; + or AF))}- (11b) 


Substituieren wir schlieBlich noch 9; durch o, nach Gl. (8) und schreiben 
dann fiir oe; kurz o, so erhalten wir: 


Ty =a0?+bo+e (11¢) 
mit den Koeffizienten: 


4 ;¢- * l \ a A l uU 

6 =. ie ear 1) (Abe — Aly) + fe Ge + 1) (A; — Aly} 
4 . ° L . * l “ 

b= ——- Yelle + 1) (Aly + Ie Ge + 1) (Ay — 2AG))} (11d) 
Node Aare re 

ee eee apie 


Darin bedeutet 7, bzw. 7p wieder die bekannte Spinquantenzahl der 
Eigen- bzw. Fremdatome; A’,, At;, Ay, die Wechselwirkungsenergie 
von einem eigenen zu einem eigenen, von einem eigenen zu einem frem- 
den und von einem fremden zu einem fremden Atom fiir den Fall der 
tibernachsten Nachbarn (oberer Index y). 


3. Zahlenmafige Berechnung der Konstanten aus den Messungen 


Die Koeffizienten a, b und c der Gl. (11) lassen sich nun aus Fig. 6 
bzw. der Tabelle 2 durch Ausgleichsrechnung ermitteln. Sie ergeben 
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BIC FU: 
sich zu a=-+ 30,6 +3,9 [ 


ia] | 
B= = 203.7 14.2 [°) (12) 
c = + 289,5 +0,8 Las | 


Ferner erlauben die Gln. (11d) eine Berechnung der Wechselwirkungs- 
energien : 


Mangan-Mangan (= A%,) 
Mangan-Cobalt (= A%,) 
Cobalt-Cobalt (= A#,) 


fiir den vorliegenden mittleren Gitterabstand d=4,35 [A] der itber- 
nachsten Nachbarn im Mischkristall. Die Wechselwirkungsenergien 
der nachsten Nachbarn lassen sich bei der vorliegenden Spinstruktur 
des MnO—CoO-Gitters auf diese Weise nicht angeben. Es errechnet sich: 


Ae = 06 10° {ey | 
At, = — 1,04 10-8 [eV] 
At, = — 2,66 10° [eV]. 


Dabei ergeben sich die Fehler von Af, und A#;< +1% und der Fehler 
von At,<1+5%. 


Bip) Sek 
Diskussion 


Daf Bacon, STREET und TREDGOLD? eine lineare, wir eine quadra- 
tische Abhangigkeit der Néel-Temperatur 7, vom Mischungsverhalt- 
nis 9 erhalten, erscheint verstandlich, wenn man das Gleichungssystem 
(6) in der Arbeit von Bacon, STREET und TREDGOLD mit unserem Sy- 
stem (9) vergleicht. Wir glauben, daB dieser Ansatz (6) obiger Verfasser 
eine zu starke Mittelung der physikalischen Verhdltnisse in sich schlieBt 
und daher ein zu rohes Ergebnis fiir die Abhangigkeit der Néel-Tempera- 
tur 7, vom Mischungsverhdltnis o liefert. 

SchlieBlich sei der experimentell bestimmte Wert der Wechselwir- 
kungsenergie eines Ferromagneticums mit dem eines Antiferromagneti- 
cums verglichen. 

Aus dem T? Gesetz fiir die spontane Magnetisierung in der Nahe 
von 0° K fiir ein Ferromagneticum bestimmt sich fiir Eisen die Wechsel- 
wirkungsenergie A nach Messungen von Fatrot’ zu A=-+ 12,5 
Oe (ev |. 

Abgesehen von positiven Vorzeichen (Parallelstellung der Spins) ist 
der gréBere Absolutbetrag durch die hdhere Curie-Temperatur des 
Eisens bedingt. (7; Eisen = 1043° K; TyCoO = 289,7° K). 

12 Faritot, M.: Ann. de Phys. 6, 305 (1938). 


13 Wonsowsk1, S.W.: Moderne Lehre vom Magnetismus, S. 191. Moskau u. 
Leningrad: Staatsverlag fiir technisch-theoretische Literatur. 
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Zusammenfassung 


Mit einem abgeadnderten Nernst-Kalorimeter wurde zwischen Tem- 
peraturen 100 und 300° K die spezifische Warme C, antiferromagneti- 
scher Mischkristalle MnO—CoO gemessen. Aus der Messung ergab sich 
als Abhangigkeit der Néel-Temperatur 7, vom Mischungsverhaltnis 9: 


Lg NG O° 0 Ola. a 


Dieses Ergebnis wird durch Erweiterung der Néel-van Vleckschen 
Molekularfeldtheorie auf Mischkristalle gedeutet. Die in das van 
Vlecksche Modell eingehenden Wechselwirkungsenergien werden aus 
den Koeffizienten a, b, c berechnet. 

Die Untersuchung wurde auf Anregung von Herrn Professor Dr. WALTHER 
GERLACH durchgefihrt. Fur das stets fordernde Interesse danke ich meinem ver- 


ehrten Lehrer aufrichtig. Einen Teil der Hilfsmittel stellte die Deutsche Forschungs- 
gemeinschaft dankenswerterweise zur Verfiigung. 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 151, S. 233—240 (1958) 


Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Fabry-Perot-Interferometerverspiegelungen 
aus dielektrischen Vielfachschichten 
fiir das Spektralgebiet von 2300 bis 3000 A 


Von 
ANDREAS STEUDEL und SIEGFRIED STOTZ 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 6. Februar 1958) 


Es wird tiber Verspiegelungen fiir Fabry-Perot-Interferometer aus alternierenden 
dielektrischen //4-Schichten berichtet, bei denen im Bereich von 2500 bis 3000 A 
CsJ, im Gebiet von 2300 bis 2500 A CsBr als hochbrechende Substanz benutzt 
wurde. Als niedrigbrechende Substanzen fanden Kryolith und MgF, Verwendung. 
11 2/4-Schichten aus CsJ und Kryolith ergeben bei 2500 A ein Reflexionsvermégen 
von ~94% bei einer Absorption von ~3,5%. Wegen der Feuchtigkeitsempfind- 
lichkeit von CsJ und CsBr wurden auf die 4/4-Schichtsysteme Schutzschichten auf- 
gedampft. /-Schutzschichten aus Paraffin haben sich am besten bewdhrt. Die 
Verspiegelungen aus dielektrischen Vielfachschichten fiir das Gebiet von 2300 bis 
3000 A besitzen beziiglich Auflésungsvermégen und Lichtstarke des Fabry-Perot- 
Interferometers betrachtliche Vorteile gegeniiber den bisher iiblichen Verspiege- 
lungen aus Aluminium. 


1. Einleitung 


Uber Fabry-Perot-Verspiegelungen aus dielektrischen Vielfach- 
schichten fiir den Spektralbereich von 3000 bis 6000 A ist bereits in 
einer friiheren Arbeit! (im folgenden als I zitiert) ausfiihrlich berichtet 
worden. Die betrachtlichen Vorteile, die sich durch die Verwendung von 
dielektrischen Verspiegelungen an Stelle von Metallverspiegelungen im 
Hinblick auf Lichtstarke und Auflésungsvermégen des Fabry-Perot- 
Interferometers (FPI) ergeben, lieBen es wiinschenswert erscheinen, 
auch fiir kiirzere Wellenlangen die Herstellung von FPI-Verspiegelungen 
aus dielektrischen Vielfachschichten zu versuchen. Fiir die Kern- 
momentforschung und die Untersuchung der Isotopieverschiebung ist 
es in manchen Fallen wichtig, die Hyperfeinstrukturen von Spektral- 
linien unter 3000 A mit hoher Genauigkeit vermessen zu kénnen. Viele 
Hyperfeinstrukturen dieses kurzwelligen Spektralbereiches lieBen sich 
aber bisher nicht in befriedigender Weise beobachten, da das Reflexions- 
vermodgen der verwendeten FPI-Verspiegelungen aus Aluminium nicht 
ausreichte, um eine hinreichend groBe Auflésung zu erzielen, oder da 


1 PENSELIN, S., u. A. STEUDEL: Z. Physik 142, 21 (1955). 
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durch die groBe Absorption des Aluminiums die Intensitat der Hyper- 
feinstrukturen zu gering war. Im folgenden wird deshalb tiber dielek- 
trische FPI-Verspiegelungen fiir das Gebiet von 2300 bis 3000 A be- 
richtet, deren optische Eigenschaften denen von Al-Verspiegelungen 
iiberlegen sind. 

In I sind fiir den Spektralbereich von 3000 bis 4000 A dielektrische 
FPI-Verspiegelungen aus PbCl, und MgF, beschrieben worden. Inzwi- 
schen haben Barr und JENKINS? darauf hingewiesen, daB sich in diesem 
Bereich auch Sb,O, als hochbrechende Substanz verwenden laBt. Da es 
von Interesse ist, die Eigenschaften von Verspiegelungen aus PbCl,- 
MgF, mit denen aus Sb,O,-Kryolith zu vergleichen, soll auch itber diese 
Verspiegelungen kurz berichtet werden. 


2. Aufdampfungen und Messungen 


a) Experimentelle Anordnung. Die Versuchsanordnung war die 
gleiche wie in I. Jedoch wurde als Lichtquelle fiir die Schichtdicken- 
kontrolle wahrend des Aufdampfens und fiir die Messung der optischen 
Daten der Verspiegelungen an Stelle der Quecksilberhéchstdrucklampe 
HBO 500 eine Xenonhéchstdrucklampe XBO 1001 (Osram) verwendet, 
deren Kontinuum weiter ins UV reicht als das der HBO. Die Intensitat 
der XBO-Lampe gestattete Messungen bis zu 2300 A auszufiihren. Die 
aus Akkumulatoren gespeiste Lampe besaB die fiir die Beobachtung der 
Anderung des Reflexionsvermégens wahrend des Aufdampfens not- 
wendige Brennkonstanz. Es traten im Vergleich zur MeBdauer nur sehr 
langsame Intensitatsschwankungen auf, die héchstens 1% betrugen. 


b) Dielektrische Substanzen. Die Schwierigkeit bei der Herstellung 
dielektrischer FPI-Verspiegelungen fiir den ultravioletten Spektral- 
bereich besteht darin, hochbrechende dielektrische Substanzen mit 
geringer Absorption zu finden, die sich im Hochvakuum aufdampfen 
lassen und haltbare Vielfachschichtsysteme ergeben. Dagegen kénnen 
die im Sichtbaren benutzten niedrigbrechenden Substanzen Kryolith 
und MgF, auch im Ultravioletten verwendet werden. 


Im Bereich von 2500 bis 3000 A hat sich CsJ als hochbrechendes 
Medium bewahrt. Aus dem an Vielfachschichtsystemen gemessenen 
Reflexionsvermégen laBt sich sein Brechungsindex bei 2500 A zu 
n 2,0 abschatzen. Unter 2500 A nimmt die Absorption von Cs J merk- 
lich zu. Im Gebiet von 2300 bis 2500 A ist dagegen CsBr als hoch- 
brechendes Medium geeignet. Der Brechungsindex von CsBr ist bei 
2300 A etwa 1,8 (aus dem Reflexionsvermégen von Vielfachschicht- 
systemen geschatzt). Beide Substanzen lassen sich ohne Schwierigkeit 


2 Barr, W.L., u. F.A. Jenkins: J. Opt. Soc.: Amer. 46, 144 (1956). 
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bei schwacher Rotglut des Molybdanschiffchens aufdampfen. Die Auf- 
dampfung einer //4-Schicht dauert etwa 30 sec. 


Schichten aus CsJ und CsBr sind feuchtigkeitsempfindlich und 
triiben sich, sobald sie aus dem Vakuum genommen werden. Es ist 
infolgedessen notwendig, die j/4-Schichtsysteme, deren oberste Schicht 
aus CsJ oder CsBr besteht, durch eine zusitzlich aufgedampfte Schutz- 
schicht vor dem Angriff der Luftfeuchtigkeit zu bewahren. Wir haben 
Schutzschichten aus MgF,, NaF oder Paraffin (Schmelzpunkt ~ 70° Ss) 
benutzt. Auf die Méglichkeit, Paraffin als Schutzschicht zu verwenden, 
wurde von LENNUIER® hingewiesen. Schutzschichten, deren optische 
Dicke gréBer als A war, wirkten sich meist ungiinstig auf die Absorption 
der Verspiegelung aus. Deshalb wurden auf alle Verspiegelungen, iiber 
deren Daten unten berichtet wird, A-Schutzschichten aufgedampft. Die 
optischen Eigenschaften dieser Verspiegelungen andern sich nicht, wenn 
die Spiegel einige Stunden im Labor ohne VorsichtsmaBnahmen aufbe- 
wahrt werden. Um die Spiegeleigenschaften iiber langere Zeit konstant 
zu halten, ist Aufbewahrung in getrockneter Luft notwendig. Auch in 
diesem Fall ist nach einigen Monaten eine Alterung (Zunahme der 
Absorption) feststellbar. Am widerstandsfahigsten erwiesen sich Ver- 
spiegelungen mit Schutzschichten aus Paraffin, insbesondere dann, 
wenn die Schutzschicht mit etwas gr6Berem Durchmesser (@ = 50mm) 
als das iibrige Schichtsystem (@ = 46mm) aufgedampft wurde. Da- 
durch wird ein Angriff der Luftfeuchtigkeit vom Rand der Schichten her 
verhindert. 

Einer Anwendung dieser Cs J oder CsBr enthaltenden Schichtsysteme 
als FPI-Verspiegelungen steht kein Hindernis im Wege. Da die Ver- 
spiegelungen ohne Schaden einige Stunden an normaler Luft sein diirfen, 
kann das FPI bequem justiert werden und mu8 dann nur in ein luft- 
dichtes Gehause eingeschlossen werden, das ein Trockenmittel, z.B. 
Silikagel, enthalt. 


c) Ergebnisse. In Tabelle1 sind die Daten einiger dielektrischer 
FPI-Verspiegelungen fiir den Spektralbereich von 2300 bis 3000 A zu- 
sammengestellt. Ferner sind die MeBwerte von drei Verspiegelungen auf- 
gefiihrt, die bei 3200 A mit Sb,O, als hochbrechender Substanz herge- 
stellt wurden. Wie in I wurden nach dem Mefverfahren von Gracomo# 
die fiir Hyperfeinstruktur-Untersuchungen interessierenden GréBen, 
Apparatbreite a und Belichtungsfaktor /, bestimmt. Aus a und f lassen 
sich nach den bekannten Beziehungen aw(1—R)/a|/R (giiltig fiir 
R>0,80), f=(1+A/T)? und R+T+A=1 Reflexionsvermégen R, 


8 Lennurer, R.: Vortrag in Bellevue, C.N.R.S., colloque international de 


spectroscopie interférentielle. 1957. 
“Gracomo, 24) ©: R2 Acad. Sci, Paris! 235, 1627 (1952). 
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Tabelle 1. Daten von Fabry-Perot-Verspiegelungen aus dielektrischen Vielfach- 
schichten 


In der Spalte ,,Schichtsystem“ ist der Aufbau der Verspiegelung angegeben. 
Zum Beispiel besteht Verspiegelung Nr. 4 aus 13 alternierenden A4/4-Schichten aus 
CsJ (hochbrechende Substanz, Brechungsindex m,) und MgF, (niedrigbrechende 
Substanz, Brechungsindex u,); die Reihenfolge der 13 Schichten ist ,, m,, Mj, -.- 
Ny, Ny, M,; auf dieses A/4-Schichtsystem wurden eine A/2-Schicht NaF und eine 
A/2-Schicht CsJ (Justierschichten, s. I), ferner eine A-Schicht NaF (Schutzschicht) 
aufgedampft. Kry. = Kryolith. Apparatbreite a (in 9% des Dispersionsgebiets), 
Belichtungsfaktor /, Reflexionsvermégen R und Absorption 4 sind fiir das Maxi- 
mum des Reflexionsvermégens angegeben, das bei der Wellenlange A liegt, fiir die 
das Schichtsystem hergestellt wurde. Die letzte Spalte der Tabelle verweist 
auf die Figur, in der das Reflexionsvermédgen als Funktion der Wellenlange dar- 
gestellt ist. 


Nr. | Schichtsystem A Vere all ath Ri 4 R(A) 


[A] % | ee a el ae 
| | | 
13 A/4 CsJ-Kry. stagaes ae 
+ A Paraffin 2800 | 1,7 337 94,9 BS {a 
Th =a = ——— S| |— - Ps a ee ae. 
13 A/4 CsJ-Kry. | 
2 | a Ae y | 2800 | 2,2 | 53 | 934 |- 3,7 | 
| 15A/4 CsJ-MgF, a : oie 
e) | Pee Pe | 2750 HS 9,0 | 95,5 $A0) 
| 13 4/4 CsJ-MgF, | = 
4) +A/2 NaF + 4/2 CsJ | ASO. | Bar | Bgl | OAS | Boal 
| +4NaF | 
| 316 AWANOS jfalkeny, | | ‘ al 
cl ; Vinee e | 2600 | 23 | So) || Opi 32) 
14 4/4 CsJ-Kry. Ailsa cal be 
© | + A Paraffin 2500 si) PAD Ppp 5.8 1005, 8 ree ero aa ae 
11 4/4 CsJ-Kry. | Hee Gihte if Lia 
7 5 aL fae y 2500 253 | FENG 93,1 4,9 
| 13 A/4 CsJ-MegF, 
8 peel are | 2500 24-1 45.0 1 63,71) 4 eee 
| 134/4 CsJ-MgF, AW oa | |. ol | i 
9 | + A/2MgF, + 4/2CsJ | 2500 1,8 | 14/0° |, O46"! 24.0" [eet 


+ANaF | 
15 4/4 CsBr-Kry. 


10 | LaMer, 2500 12:9 4 u5,7. |) Ono Mh set 
14 15 A/4 CsBr-Kry. | | caren ha 

_+AMgF, 2300 2,2 6,3 | 93,4 4,0 
42 | 154/4 CsBr-Kry. A | 

+ A Paraffin 2300 2,0 ah |) SHO) | 255 
a a a a a 

{a aeee A/4 Sb,O,-Kry. 

_ + Aj2 Kry. + A/2 Sb,0, 3200 1,2 451 | 96,4159 
14. | 94/4 Sb,0,-Kry. P 

_ +4/2 Kry. + 4/2 Sb,0, 3200 1,3 4,0 | 96,4 | 2,0 


15 | 94/4 Sb,O,-Kry. 32001. |-4,a0gling a Wosig I iompiye 
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Transparenz T und Absorption 4 der Verspiegelung berechnen. Fig. 1a 
und b geben Beispiele fiir den Verlauf des Reflexionsvermégens als 
Funktion der Wellenlange. 


3. Diskussion 


a) Verspiegelungen mit Sb,03. Verspiegelungen aus Sb,O,-Kryolith 
besitzen im Bereich von 3000 bis 4000 A die gleichen optischen Figen- 
schaften wie Schichtsysteme aus PbCl,-MgF,, tiber die bereits in I 


400 =—3000 4000 5000 (A) 6000 2400 5000 4000 5000 A(A) 
a b 


Fig.1au.b. R(A) fiir Verspiegelungen aus Tabelle 1. Rg: Grenze des sinnvollen Reflexionsvermégens (s. I) 
fiir Oberflachenunebenheiten der FPI-Platten von 2/50 (2=5000 A). a Verspiegelung Nr.1, Nr. 6, Nr. 15. 
b Verspiegelung Nr. 8 und 9 


berichtet wurde. Die in Tabelle 1 als Beispiele angegebenen Verspiege- 
lungen aus 9 4/4-Schichten ergeben dieselben Werte fiir Apparatbreite a 
und Belichtungsfaktor / wie 9 4/4-Schichten aus PbCl,-MgF,. Die nutz- 
bare spektrale Breite (s. I), der Wellenlangenbereich, in dem das Re- 
flexionsvermogen hdher als die Grenze des sinnvollen Reflexionsvermo- 
gens Rg ist, betragt fiir 9fach-Schichtsysteme aus Sb,O,-Kryolith, wie 
Fig. 1a (Nr. 15) zeigt, ebenfalls ~ 600 A. Ein Vorteil von Sb,O, ist seine 
Unempfindlichkeit gegen die Luftfeuchtigkeit. Im Gegensatz zu PbCl,- 
MgF,-Schichten bendtigen Schichtsysteme aus Sb,O,-Kryolith keine 
Schutzschicht. Die Haltbarkeit dieser Schichtsysteme entspricht der 
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von Verspiegelungen aus ZnS-Kryolith, die im Sichtbaren verwendet 
werden. 

b) Verspiegelungen mit Cs]. Im Bereich von 2500 bis 3000 A haben 
sich Verspiegelungen bewahrt, bei denen Cs J als hochbrechendes Medium 
benutzt wird. Wie aus Tabelle 1 und Fig. 1a ersichtlich ist, erhalt man 
mit 13 alternierenden 4/4-Schichten bei 2800 A ein Reflexionsvermégen, 
das hoher als die Grenze des sinnvollen Reflexionsvermégens Rg (s. I) 
ist. Wegen des Ansteigens des Brechungsindex von CsJ geniigen bei 
2500 A bereits 14 alternierende 4/4-Schichten, um die Grenze des sinn- 
vollen Reflexionsvermégens zu tiberschreiten. Da der Brechungsindex 
von MgF, héher als der von Kryolith ist, haben bei gleicher Schichtzahl 
Systeme aus Cs J-MgF, ein etwas niedrigeres Reflexionsvermoégen als 
Verspiegelungen aus Cs J-Kryolith. Die Absorption der Verspiegelungen 
mit CsJ ist ~3,5%. Dagegen besitzen die besten bekannten FPI-Ver- 
spiegelungen aus Aluminium, die von BuRRIDGE, KUHN und PERyY?® an- 
gegeben wurden, bei 2600 A eine Absorption von etwa 10%. Wir haben 
die Erfahrung gemacht, daB Verspiegelungen, die eine Schutzschicht aus 
Paraffin besitzen, eine besonders niedrige Absorption haben. 


RIMBERT, LENNUIER und CojAN® haben alternierende //4-Schicht- 
systeme fiir 2—2537A mit RbJ als hoch- und Kryolith als niedrig- 
brechender Substanz beschrieben. Die Absorption dieser Schichtsysteme 
ist groBer als die Absorption von Verspiegelungen mit CsJ. Ferner hat 
Rb J? einen niedrigeren Brechungsindex als Cs J. 


Fig. 1b zeigt den Einflu8 der beiden A/2-Justierschichten (s. I) der 
Verspiegelung Nr. 9 im Vergleich zu der Verspiegelung Nr. 8, die genau 
wie Nr. 9 aufgebaut ist, aber keine Justierschichten besitzt. Durch die 
beiden A/2-Schichten entsteht im Griinen ein Reflexionsmaximum 
(R> 20%), das eine Justierung des FPI im Sichtbaren gestattet. 


c) Verspiegelungen mit CsBr. Unter 2500 A empfiehlt es sich wegen 
der Zunahme der Absorption von Cs J, CsBr als hochbrechendes Medium 
zu verwenden. Mit 15 alternierenden 4/4-Schichten erhalt man fiir 
A= 2300 A ein Reflexionsvermégen itber 93% bei einer Absorption von 
~4%. 

d) Vergleich der dielektrischen Verspiegelungen fiir den Bereich von 
2300 bis 3000 A mit Al-Verspiegelungen. In dem a-f-Diagramm der 
Fig. 2 sind die a- und /-Werte der dielektrischen Verspiegelungen fiir das 
Spektralgebiet von 2300 bis 3000 A aus Tabelle 1 eingetragen. Zum Ver- 
gleich wurde die Kurve eingezeichnet, auf der die a- und f-Werte von 


5 BuRRIDGR, J.C., H. Kuan u. A. Perv: Proc. Phys. Soc. Lond. B 66, 963 
(1953). 

6 RIMBERT, G., R. LENNUIER u. J.L. Coyan: C. R. Acad. Sci., Paris 241, 1560 
(1955). 
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Al-Verspiegelungen bei 2600 A liegen. Bei gleichem Belichtungsfaktor / 
laBt sich, wie das Diagramm zeigt, mit dielektrischen Verspiegelungen 
eine etwa 3mal kleinere Apparatbreite a erzielen als mit Al-Verspiege- 
lungen. Das bedeutet eine Steigerung des Auflésungsvermoégens des 


_ FPI um einen Faktor 3. Aus dem Verlauf der Kurve fiir Al-Spiegel in 


| « (°9/2500) my 
2500, 
| OM re sqy) LA 
70 + = 
g ~o) 


(2306) cae ar. 
oe iges00)s (2500) | {7 — — 
2(2800) 5(2600) i — 


$7200) | 
—° $/2750) 
| 


tr 


% 


7 Ve 3 4 5 6 7 a(%) 6 


Fig. 2. a-f-Diagramm der Verspiegelungen Nr. 1—12 aus Tabelle 1. ain % des Dispersionsgebiets. An den 

MeBpunkten die Nr. der Verspiegelung, in Klammern die Wellenlange / in A, fiir die die a- und f-Werte ge- 

messen wurden. ©: 11, @: 13, @ und (): 15 alternierende 4/4-Schichten. O, @, @: Schichtsysteme mit 

CsJ, 0): Schichtsysteme mit CsBr als hochbrechender Substanz. Weitere Einzelheiten tiber den Aufbau der 

Verspiegelungen (niedrigbrechende Substanz, Justierschichten, Schutzschicht) vgl. Tabelle 1. Zum Vergleich 

wurde nach BurRRIDGE, KuHN und Pery ® die Kurve eingezeichnet, auf der die a- und f-Werte von Al-Ver- 
spiegelungen bei 2600 A liegen 


Fig. 2 geht ferner hervor, daB es mit Aluminium nicht méglich ist, 
FPI-Verspiegelungen herzustellen, die Apparatbreiten von nur 2% be- 
sitzen. Fiir Hyperfeinstruktur-Untersuchungen im Gebiet von 2300 bis 
3000 A, bei denen héchste Auflésung verlangt wird, stellt demnach die 
Verwendung von dielektrischen Verspiegelungen einen besonderen Fort- 
schritt gegeniiber den bisher tiblichen Al-Verspiegelungen dar. 


Ein Nachteil der dielektrischen Spiegel aus CsJ oder CsBr ist, wie 
Fig. 1a,b zeigt, ihre geringe spektrale Breite (s. I), die nur ~250A 
betragt. Zur Untersuchung der Hyperfeinstrukturen zweier Spektrallinien, 
deren Wellenlangen sich um mehr als ~ 250 A unterscheiden, miissen 

16* 
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also verschiedene Verspiegelungen verwendet werden. Diese Unbequem- 
lichkeit 1aBt sich zwar weitgehend beheben, indem man den einzelnen 
Schichten der Verspiegelung in geeigneter Weise von der //4-Bedingung 
abweichende optische Dicken gibt, wie es in I vorgeschlagen und von 
BAUMEISTER und STONE? berechnet wurde. Um mit solchen Schicht- 
systemen, die ein breites Reflexionsmaximum besitzen, das gleiche 
Reflexionsvermégen zu erreichen, das A/4-Schichtsysteme haben, ist 
eine Erhéhung der Anzahl! der Schichten notwendig. Die VergroéBerung 
der Schichtzahl hat aber eine Erhédhung der Absorption zur Folge, die 
man bei Hyperfeinstruktur-Untersuchungen nur ungern in Kauf nehmen 
wird. Die Feuchtigkeitsempfindlichkeit der Cs J oder CsBr enthaltenden 
Verspiegelungen (s. Abschn. 2b) und die nach einigen Monaten auftre- 
tende Verschlechterung ihrer optischen Eigenschaften sind weitere Nach- 
teile gegeniiber Al-Verspiegelungen. Im Hinblick auf den Gewinn an 
Lichtstarke und Auflésungsvermégen, der sich mit diesen dielektrischen 
Spiegeln erreichen la8t, kénnen die genannten Nachteile allerdings 
nicht als schwerwiegend angesehen werden. 


Herrn Professor Dr. H. KopFERMANN méchten wir fiir sein standiges Interesse 
an dem Fortgang dieser Arbeit danken. 


? BAUMEISTER, P.W., u. J.M. STONE: J. Opt. Soc. Amer. 46, 228 (1956). 
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Abstract 


Near-harmonic structure is known to exist in Fe®’, and an investigation was under- 
taken to determine whether this structure is also present in Fe®®, and Ni®, In the 
case of Fe®*, no second 2* state with the desired energy or de-excitation characteri- 
stics had been reported by previous investigators and a search for a small excitation 
of such a level from the decay of Mn** is described. The results are inconclusive 
although some evidence for its existence is presented. Our investigation of the 
Mn°*— Fe*®® decay reveals the presence of an additional beta branch to a 2+ level 
at 3.34 Mev in Fe®®. The results of the angular correlation measurements on the 
cascade gamma rays from this and other levels are given. The stopover transitions 
are found to be mostly M1 radiation and hence not of the near-harmonic type. 
In the case of Ni®®, the measured angular correlation functions for the 0.85—1.33 
and 1.76—1.33 Mev cascades initiated from the decay of Cu® are reported. For 
the former cascade, the results indicate that the stopover transition is largely 
E2 radiation, but the experimental difficulties prevent a more quantitative state- 
ment. The presence of this type of radiation, together with a stopover to crossover 
intensity ratio of 15, imply the existence of near-harmonic structure in Ni®®. The 
angular correlation function for the latter cascade is found to be nearly identical 
to that of the corresponding cascade in Fe®* which lends weight to the contention 
that there exist level similarities in these nuclei. Additional evidence for these 
similarities is also presented. 


I. Introduction 


Through an analysis of the data on energy levels in medium weight 
even-even nuclei, SCHARFF-GOLDHABER and WENESER [/| showed that 
the level structures form a distinct pattern, different from that of the 
well-known rotational nuclei. Two models have been proposed to 
explain the general features of this pattern (termed “‘near-harmonic”’), 
the ‘‘free-vibration”’ model of SCHARFF-GOLDHABER and WENESER |{/| 
and the ‘‘shape-unstable”’ model of WiLETs and JEAN [2]. Both models, 
in the absence of perturbations, describe the second excited state as a 
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degenerate triplet of levels of characters 0*, 2*, and 4* at an energy 
twice that of a first excited state of character 2+. With the inclusion 
of perturbations, the degeneracy is lifted but, because of the approxi- 
mate nature of the calculations, little can be said regarding the ordering 
or spacing of the triplet. One of the most prominent features of the 
near-harmonic pattern arises in the de-excitation of the 2* member of 
this triplet: the reduced matrix element for the £2 radiation in the 
stopover transition to the first excited state, relative to the correspond- 
ing matrix element for M1 radiation, or to that for the crossover transi- 
tion to the ground state, is considerably larger than would be expected 
on the basis of the single particle model. It is this feature which most 
clearly indicates the existence of near-harmonic structure in a nucleus. 

There is another interesting feature of the stopover transition from 
the second 2* state. The competition between £2 and M1 radiation 
in this transition is expressed in terms of a quantity 6? defined as the 
square of the ratio of the £2 to M1 reduced matrix elements [3]. An 
angular correlation measurement involving this transition can deter- 
mine not only the magnitude but also the sign of 6. The question arises 
as to whether the sign of 6 (i.e., the relative phases of the pertinent ma- 
trix elements) has a physical significance. Up to now, the experimental 
information is meager [4] and no systematic trend can be observed. 
However, with further studies of 2-2-0 cascades, the variation in the 
sign of 6, possibly with shell structure or some other significant para- 
meter, may shed some light on this question. 

At this point, we interject a note bearing on the accurate determina- 
tion of 6 in 2-2-0 cascades. The fact that 6 is limited to only 0° and 180° 
phases is a consequence of the assumed validity of time-reversal in- 
variance in strong interactions. However, the discovery that parity 
is not conserved in weak interactions [5] has brought about a re-exa- 
mination of the validity of conservation principles in both weak and 
strong interactions. One can no longer take for granted that the reduced 
matrix elements are real and the phases of 6 either 0° or 180°. A direct 
determination of the phase of 6 hence could be very important. So far, 
very little accurate information is available [6] and additional measure- 
ments on mixed transitions are desirable also from this point of view. 

In an effort to obtain more information on nuclei with near-harmonic 
structure and on the sign of 6 in 2-2-0 cascades, a systematic investi- 
gation of medium weight even-even nuclei was begun at this laboratory. 
While GOLDHABER and WENESER originally assumed the lower boundary 
of their region at Zn®, a study of the Co8’—Fe°8 [7] decay revealed the 
presence of near-harmonic structure in Fe. A survey of the infor- 
mation on energy levels in neighboring even-even nuclei (see below) 
gave strong indications of the existence of this structure in Fe®* and 
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Te : : ; me: 
Ni®. Both these nuclides are amenable to investigation through the 
radioactive decay of neighboring isobars and we report here on the 
results of our measurements. 


II. Comparison of the energy levels in Fe®’, Fe®’, and Ni®? 


When the present investigation was begun, most of the information 
on the excited states in Fe®*, Fe®®, and Ni®® came from level excitations 
following beta decay of neighboring isobars [8]. In the meantime, 
more levels have been found 


by observation of inelasti- 354 _,, 0 —2 
cally scattered protons [9], 296 e 3.00 ae 
[10], [11], of (p,«) reactions 20 es oa 

[9], [17], and of gamma rays Me 
following neutron scattering 2 on 1.99 

[12]. If one attempts to find Peg ae as a . 
similarities by looking at all ee er 
levels one becomes somewhat 

overwhelmed. We therefore 24 _,, 0.87 Ee 087 Ps 


restrict our discussion to lev- 
els whose spins and parities 


are known. In the three ————a+ ——— 

nuclides under considera- alee Enis 

tion, this means mainly wie? oF 
1h a 26 V1 32 

states with spin 2 and even (-0.52 Mev.) 


parity. A. certain arbitrari- Fig. 1. Energy levels in Fe**, Fe®8, and Ni®, The energy 


ness is, of course, involved levels of Ni®® have been “‘normalized”’ to those of Fe®* and 
: hy ents hat Fe®* by subtracting from each Ni level 0.52 Mev, which 
In suc a selection ut we corresponds to the difference in excitation energies of the first 


nevertheless hope that the excited state in Ni" and Fe (or Fe™). Only those energy 
- oot oe levels are plotted which are excited in the decays of Mn*, 

apparent similarities are Ni®*, and Cu% 

more than accidental. 

In addition to the selection mentioned above, we have also applied 
a “‘normalization”’ to the levels of Ni® by subtracting from each level 
an energy equal to the difference between the first excited states of 
Ni®*and Ke (or Fe). 

Although there is no well-founded justification for this level “nor- 
malization”’ procedure, a difference exists between Fe** and Fe®* on the 
one hand and Ni® on the other, in that Ni®® is proton magic while Fe*® 
and Fe do not have closed shell configurations. It has been conjec- 
tured that [73], for nuclei with one closed shell configuration, a certain 
excess energy is required to “‘free”’ the near-harmonic structure. This 
energy may be likened to a “latent” heat of fusion associated with 


“‘softening”’ the nuclear surface. With this energy subtracted, the level 
17% 
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structure then resembles that of neighboring non-magic nuclei. Alt- 
hough this supposition may be a possible explanation for the indicated 
level similarities, no attempt is made here to justify the argument. 

The normalized levels of Ni®® and the corresponding levels in Fe** 
and Fe®8 are shown in Fig. 1. In addition to all the known 2* states, 
the lowest 4+ states are also included. The 2* level at 3.34 Mev in Fe*® 
was identified during the course of our investigation. The measurements 
leading to its assignment will be given later (Section III, 2) but we in- 
clude it here for completeness. A correspondence between the various 
energy levels in the three nuclides is immediately apparent, and it is 
this similarity which leads to the two problems discussed in the present 
paper: 1. Is the similarity, especially between the various 2” states, 
accidental or do these states also correspond to each other in their 
radiation properties? (i.e. in their crossover to stopover ratios and in 
the ratio of the reduced matrix elements for electric quadrupole to 
magnetic dipole radiation). 2. Does a second 2* state in Fe®® exist at 
an excitation energy of about 1.7 Mev? From the regularities shown 
in Fig. 1, one would expect such a state (shown with a question mark). 

The first problem was attacked by determining the intensities of 
the various transitions and by measuring the directional correlation 
between cascade gamma rays. Results are discussed in section V. The 
second question could not be uniquely decided; while some of our ex- 
periments pointed towards the existence of such a level, the effects 
observed were small. Recent experiments by SHAPIRO and Hiccs [12] 
make it plausible that such a state exists at E =2.07 Mev. Our meas- 
urements agree with this finding (see section III, 4), but more data are 
required to solve the problem completely. 


III. Experiments on Fe*® 


1. Source preparation and equipment. High activity sources of 
Mn? were obtained from the reaction Mn*(d, p) Mn°* using the 11.6 Mev 
internal beam of the University of Illinois cyclotron. Coincidence 
measurements were performed with a “‘fast-slow”’ scintillation spectro- 


meter of standard design operated at a resolving time of 2T=2 
107° seconds: 


2. Mn°®—Fe®® decay scheme. In order to check the Mn®6—Fe56 
decay scheme as given by previous investigators, the singles and coin- 
cidence gamma spectra were measured. A composite of a number of 
such measurements is shown in Fig. 2. All peaks could be accounted 
for on the basis of the accepted decay scheme except for the peaks at 
2.48 and 3.34 Mev. Absorption measurements proved that the peak 
at 3.34 Mev was indeed due to a gamma ray and not due to a spurious 
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summation effect. The coincidence spectrum shows that the 2.48 Mev 
peak is very probably in coincidence with the 0.845 Mev peak and the 
fact that the sum of the energies of these cascade gammas is in good agree- 
ment with a crossover gamma at 3.34 Mev indicates the existence of a 
small branching to a level at 3.34 Mev in Fe®®, A decay scheme, based on 
the information in Fig. 2, 
is shown in Fig. 3. Apart 
from the small branching 
to the 3.34 Mev level, it is 
similar to that previously 
obtained. The intensities 
were determined only from 
the gamma spectra. The 
assignment of level charac- 
ters is based on the /t-values 
and the observed gamma 
ray intensities. 

One remark about the 


levels at 2.66 Mev and Mth, 
2.98 Mev is in order here. \ 
In “ Nuclear level schemes”’ Coincidences with 
[8], it is assumed that the 0.845 Mev Gamma ray 


— 


decay from Co** also leads 
into these levels and certain 
difficulties in assigning spin 
and parities occur. How- 
ever, the very careful ear- 
ler measurements of EL- 70 20 30 40 5D 60 
Liott and Deurscu [14] Pulse height (volts) 
show clearly that the Fe®® Fig. 2. Single and coincidence spectra from the decay of Mn 
gamma rays originating 
from Mn* possess an energy different from those which occur in the decay 
oi Co®®, This remark removes the difficulty in assigning the two states. 

3. Directional correlation measurements. Directional correlation 
measurements on the 1.81 — 0.845 and 2.13 —0.845 Mev cascades have 
been performed by METzGER and Topp [14]. They found the directional 
correlation function for the 1.81 —0.845 Mev cascade to agree only 
with a 2-2-0 spin assignment while both 2-2-0 and 3-2-0 assignments 
would agree with their measurement on the 2.13 — 0.845 Mev cascade. 
However, the observed intensity of the 2.98 Mev crossover transition 
renders the 3-2-0 choice improbable. 

The results of our measurements on the three cascades are summarized 
in Table 1. The result for the 1.81 —0.845 Mev cascade includes a 
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correction for the fact that a fraction of the pulses in the channel cen- 
tered on the 1.81 Mev photopeak are due to Compton events from the 


Table 1. Summary of directional correlation measurements in Fes 
Se eee 


Cascade As | Spins | (62/11) Int, (E2/M 1) 
| 
1.81 —0.845 | 0.355--0.022| 2-2-0 | 0.16 + 0.04 2% 
543 = 0.845 + 0:0392 O.02M) (2-2-0 | | = 0252003 | 7% 
(3-2-0) | (—0.14+ 0.03) (2%) 
2.49 — 0.845 | 0.157 + 0.036] 2-2-0 — 0.13 + 0.06 1% 
| (3-2-0) | (—0.32+0.05) | (10%) 


2.13 Mev gamma ray. The values for the 1.81—0.845 and 2.13 — 
0.845 Mev cascades are in good agreement with those obtained by 
METZGER and Topp. Those 
values listed in parentheses 
are considered very impro- 
bable due to the presence 
of the crossover transitions. 


Mn®° — Fe * decay scheme 


4. Search for a level 
near 1.7 Mev. The detec- 
tion of a weak beta branch 
to the second 2* level in 
a near-harmonic nucleus is 
complicated by the very 
properties of near-harmonic 
structure. Since the energy 
of the second excited state 
is close to twice that of the 
first, the cascade gamma 
rays will have nearly equal 
energies, thus tending to 
obscure the presence of the 
stopover transition in the 
: ie usually more intense first 
Fig. 3. Decay scheme of Mn°*, After completion of the present : 


paper, atomic beam experiments by Cui~ps and GoopMAN excited state transition. 


{Bull. Amer. Phys. Soc, 3, No. 1, 21 (1958)] showed that the While the Ss = 
spin of Mn*® is 3. Our results are not affected by the new crossover tran 


assignment, Intensities relative to 100 0.845 Mev gammas sition may be relatively un- 
obscured by other gamma 

rays, the fact that this second 2* level decays mainly through the 
stopover transition makes the detection of the crossover less probable. 
Despite these difficulties, careful coincidence measurements are 
capable of detecting a small branch to this level. In the case of the 


334 (0.3%) 
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Mn**—Fe*® decay, both gamma-gamma and beta-gamma _ coincidence 
techniques were employed in an attempt to detect the de-excitation 
radiations from this level. The most promising evidence came from 
beta-gamma coincidence measurements in which the betas were ma- 
gnetically deflected and, by proper design of the pole faces, focussed at 
an anthracene crystal in order to reduce the effects of beta-gamma 
summing. The spectrum of gammas in the range 1.7 to 2.4 Mev in 
coincidence with deflected betas in the range 1.1 to 1.6 Mev (see Fig. 3) 
was recorded photographically with the aid of a gray wedge analyzer, 
Analysis of thirteen plates consistently revealed peaks in the gamma 
spectrum at 1.75, 2.03 and 2.36 Mev, however the inability to accurately 
correct for accidental coincidences with this method of data collection 
reduces the credibility of the results. The use of a multi-channel analyzer 
was indicated at this point, but none was available at that time. While 
it is felt that the observed peaks are strongly indicative of real gamma 
transitions, definite conclusions must await confirmation of this ten- 
tative evidence. 


IV. Experiments on Ni*® 

1. Source preparation. Cu®® was prepared by the reaction Ni‘? 
(d, 2n) Cu® using both internal probe and external foil bombardments. 
Unfortunately, this method of production also yields a considerable 
quantity of Cu®™ (3.3 hours) through the reaction Ni®(d, 1)Cu®. A 
comparison of the decay schemes indicates that no significant inter- 
ference should occur if the experiments are limited to gamma-gamma 
coincidence measurements. However, both copper isotopes decay 
by positron emission and the resulting multitude of annihilation quanta 
can cause undesirable gamma summing in the crystals if overly strong 
sources are used. At the available deuteron bombarding energy 
(11.6 Mev), the (d, m) reaction cross section is considerably larger than 
that of the (d, 2m) reaction thus making the ratio of Cu® to Cu® activi- 
ties smaller than would be desirable. Useful measurements could be 
made only over a period of 2 to 3 Cu® half-lives. 

2. Cu®°—Ni® decay scheme. The decay of Cu®% has been investigated 
by Nusspaum et al. [16] and most of their findings are summarized 
in the decay scheme shown in Fig. 4. Because higher deuteron bom- 
barding energies were available, these authors were able to produce 
Cu® with considerably less Cu®! contamination than in our case. For 
this reason and because of the short Cu® half-life no specific effort to 
verify their conclusions was made. For orientation purposes however, 
several gamma-gamma coincidence spectra were run and the results 
of the measurements are shown in Fig. 5. These can be seen to support 
the essentials of the decay scheme in Fig. 4. The singles peak at 0.65 Mev 
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and the shallowness of the 1.33 Mev valley are due to the presence of 
0.65 and 1.22 Mev gammas of Cu®!. A study of the Cu%® decay scheme 
indicates that the crossover transition from the 2.18 Mev level nearly 
coincides in energy with the stopover transition from the 3.52 Mev level 
to the first excited state. While the above authors ascribed the spec- 
trum peak at 2.18 Mev totally to the 
crossover transition, our coincidence 


577 Mev 
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Intensities relative to total positron activity (93 % of total from the decay of Cu®? 


disintegrations) 


measurements indicate that approximately 80% of this peak must be 
attributed to the stopover transition and is so shown in Fig. 4. With 
this correction, the ratio of stopover to crossover intensities from the 
second 2* state in Ni®® becomes 15. Apart from this change, we have 
adopted the intensities as given in reference [16]. 

3. Directional correlation measurements. The primary purpose of the 
study of the decay of Cu® was to investigate the de-excitation pro- 
perties of the second 2* state of Ni®. The secondary aim was to com- 
pare the angular correlation functions for the cascades from the higher 
levels in Ni®? with those of the corresponding levels in Fe®*. To these 
ends, the directional correlation functions for the 0.85 —1.33 and 
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1.76 —1.33 Mev cascades were measured and several attempts to 
determine the 2.19 — 1.33 Mev correlation function were made. How- 
ever, for the latter cascade, no significant information could be obtained 
other than the 2.19 —1.33 Mev coincidences are probably isotropic 
to within 15%. 

The 1.76—1.33 Mev cascade offered the least difficulty insofar as 
its intensity is relatively large and there is little competition from other 
cascades. The result of our measurement was 


1.76 —1.33 Mev: _A,=0.35 0.05 (1) 


which includes the solid angle correction and the correction for the 
presence of 2.19 Mev Compton scattered gamma rays in the 1.76 Mev 
channel. As in the case of the corresponding transition in Fe®*, only a 
2-2-0 spin assignment fits the observed correlation function. The 
mixing ratio for the 1.76 Mev transition is found to be [3] 


1.76Mev: 6=0.15 £0.09 (2) 


which corresponds to a 98% M1—2% E2 transition. 

The measurement of the 0.85 —1.33 Mev cascade was considerably 
more complicated because of the relatively low intensity, the inter- 
ference from other cascades and the proximity of the 0.85 Mev channel 
to the intense annihilation radiation peak. The measured values of the 
coefficients, corrected for the solid angle of the detectors, were 


0.85 —1.33 Mev: Ag meas = 0.24 £0.03, Adgmeas = 0.21 +0.06. (3) 


These values must be corrected for the presence of Compton events 
from other cascades in the appropriate channels. If a®*, a’ and a’ 
denote the areas due to the 0.85, 1.33 and 1.76 Mev gammas in the 
0.85 Mev channel and 5'? and b'’ the areas of the 1.33 and 1.76 Mev 
gammas in the 1.33 Mev channel, then an analysis shows that 


A3* = (4 i B RY é) Agmisas — (B se 2 é) A;” 
7 a = (1 Se B ss of é) gaeas 
where B=(a'"/a®*), y=(a'*/a°*) and ¢=(b'"/b*). An accurate de- 
termination of B, y and ¢ is complicated due to the approximate nature 
of spectrum decompositions and is made even more difficult by the pre- 
sence of the gamma rays from Cu®!. An analysis of the singles spectrum 
yielded the following values: 

B=0.6 £0.2 

y=1.3+0.2 (5) 

e=04+04 | 


(4) 
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which, when inserted into Eqs. (4), give 
0.85 —1.33 Mev: AS*=—0.05 +0.08 A?*=0.45 40.15. (6) 


Thus, the corrections due to the interfering cascades result in a large 
change in the coefficients whose errors reflect the uncertainties in the 
spectrum decompositions. While the errors preclude an accurate deter- 
mination of 6 for the 0.85 Mev gamma ray, we can at least say that | 6| > 3 
and, probably, 6 >0. This range of 6 values signifies that the 0.85 Mev 
transition is mainly E2 radiation which, together with a stopover to 
crossover intensity ratio of approximately 15, imply the existence of 
near-harmonic structure in Ni®. 


V. Discussion 
The results of our directional correlation measurements on the cas- 
cades in Fe5* and Ni®® are summarized in Table 2. Also included is the 
result of a previous measurement on Fe**. The table is arranged so that 


Table 2. 2-2-0 cascades in Fe*®, Fe®8, and Ni®® 


Fe58 


| Intensity Intensity 
Cascade Ostop. snaG A Cascade Ostop. E2 Cascade Ostop. 
M1i+E2 ve 


0:84 — 0.84 0.85 — 1.33° = 5 =909 
1.81 — 0.845% 0.16 2% 1.76 — 1.33° 0.15 
2.13 — 0.8452 | — 0.28 7% 210 =A 33°) a ee 


2.49 — 0.845°| —0.13 1% 


2,05) 1533 


a Indicates the cascade has been measured previously [75] and remeasured 
here with improved accuracy. 

b Indicates the results of a previous measurement [7]. 

c Indicates that it has been measured here for the first time. 


the cascades from the corresponding levels in the three nuclei appear 
in the same line. 

The results shown in Table 2, together with the experiments dis- 
cussed in the previous sections, lead to the following conclusions and 
problems: 

1. The three nuclides Fe®®, Fe®8, and Ni® do indeed show certain 
similarities, especially after the “normalization”? discussed in sec- 
tion II. The similarities are apparent if one compares Fig. 1 and Table 2. 
In order to decide, however, whether the correspondences are accidental 
or not, the experiments should be extended to other nuclides. 

2. The results of the directional correlation measurements for the 
0.85 — 1.33 Mev cascade in Ni®, and the ratio of crossover to stopover 


Intens: 
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gamma ray intensity from the 2.18 Mev level (see Fig. 4) are both 
compatible with the existence of near-harmonic structure in this nucleus. 
The stopover transition is very largely electric quadrupole radiation 
but the experimental difficulties prevent a more quantitative state- 
ment. 

3. The 1.84, 2.43, and 2.49 Mev stopover transitions in Fe®* and the 
1.76 and 2.19 Mev transitions in Ni® are seen to be mainly M1 radiation 
and hence are not of the near-harmonic type. 

4. The search for the second 2* state in Fe** ended inconclusively, 
although there were indications of its existence. In any event, with 
either the absence or presence of this level, the following questions 
may be posed: If the level is absent, why? If the level is present, why 
is the allowed beta transition from the ground state of Mn** so greatly 
hindered (log ft = 8.2)? 
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Mott-Streuung an Streufolien endlicher Dicke 
Von 
H. WEGENER 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 18. Februar 1958) 


Transversal polarisierte Elektronen werden an einer diinnen Folie gestreut. Die 
Streuwahrscheinlichkeit wird nach der Foliendicke d entwickelt und der d?-Term 
dieser Entwicklung als Funktion der Elektronengeschwindigkeit 6 =v/c, des Streu- 
winkels #, und des Polarisationsgrades P berechnet. Der d?-Term enthalt die bei 
Streuversuchen und Polarisationsmessungen schwer erfaSbaren St6rungen durch 
Kleinwinkel- und Zweifachstreuung. Fur die oft benutzte Streusubstanz Gold 
werden die Resultate fiir 0,4<f$<0,8 und 60°< #,<120° in Form einer Tabelle 
mitgeteilt. Sie sind mit der noch sehr sparlichen Erfahrung im Einklang. Diese 
Rechnungen wurden im Hinblick auf die Elektronenpolarisation beim /-Zerfall 
durchgefiihrt. 


Einleitung 


Seitdem bekannt wurde, daB die f-Zerfallselektronen wegen der 
Paritatsnichterhaltung teilweise polarisiert sind, ist die Mott-Streuung 
als MeBmethode fiir den Polarisationsgrad ein wesentliches Hilfsmittel 
der aktuellen Kernphysik geworden [2], [5], [6], [15]. Man laBt dabei 
den transversal polarisierten Elektronenstrahl auf eine méglichst diinne 
Streufolie fallen und bestimmt aus der Links-Rechts-Asymmetrie den 
Polarisationsgrad P. Um in diskutablen Zeiten zu statistisch genauen 
Resultaten zu gelangen, wird man die Streufolie méglichst dick wahlen. 
Bei dickeren Folien treten aber Stéreinfliisse auf, die das Ergebnis er- 
heblich verfalschen kénnen [6], [74]. Ziel dieser Arbeit ist es, den Ein- 
fluB solcher dickenabhangiger Stérungen auf Streuintensitat und Streu- 
asymmetrie fiir nicht zu dicke Folien méglichst genau abzuschatzen, 
um die an solchen Folien gewonnenen MeBwerte auf die ,,Schichtdicke 
Null korrigieren zu k6énnen. 


Cox et al. haben deutlich darauf hingewiesen, daB solche Stérungen 
zwei Ursachen haben: Die Vielfachstreuung (= Kleinwinkelstreuung) 
[4| und die Zweifachstreuung (= GroBwinkelstreuung) [7]. Fiir den 
Fall unpolarisierter Elektronen schatzen sie diese Stérungen ab, doch 
treffen ihre Abschatzungen héchstens die GréBenordnung. Die Stérung 
durch Vielfachstreuung hat Bore [3] etwas spater ausfiihrlich unter- 
sucht, allerdings wieder fiir unpolarisierte Elektronen. Es wird sich 
herausstellen, daB die Stérung durch Zweifachstreuung — zumindest 
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bei einigen oft itblichen Streugeometrien — merklich gréBer ist als die 
durch Vielfachstreuung, so daB BotHEs Resultate auch fiir unpolarisierte 
Elektronen unvollstandig sind. Wahrend Borne jedoch schragen Einfall 
zulaBt, beschréanken wir uns auf senkrechte Inzidenz. 


§ 1. Das Problem 


Elektronen mit der Anfangsrichtung ty) und der Transversalpolarisa- 
tion py>=P - ho (§) = Einheitsvektor mit (t), fo) = 0) fallen senkrecht 
auf eine Schicht der Dicke d mit (Atomzahl/Volumen)=N. Wir betrachten 
die in Richtung t, des Nachweisgerates gestreuten Elektronen. t, werde 
so gewahlt, daB h) die Normale auf der durch t, und t, definierten Streu- 
ebene ist, also: 


lig, te)] 0, Si (ig, 4.) cos. @.. (1) 


Gesucht wird die Wahrscheinlichkeit w(t, +t,; P) dafiir, daB ein Elek- 
tron aus dem Anfangszustand t,, P nach t, gestreut wird. 


Wir entwickeln w nach der Schichtdicke: 
w=—w,dtwd*+.---. (2) 


Die Wabhrscheinlichkeit fiir Einfachstreuung w,d (das ist der gewiinschte 
Term) ist bekannt. Der Term w,d? (die Stérung) soll hier berechnet 
werden. 

Dazu eine Vorbemerkung: Elektronen erleiden beim Durchgang 
durch Materie Kleinwinkelstreuung, die zu einer Gauf-artigen Rich- 
tungsverteilung um die Anfangsrichtung fiihrt. Das mittlere Quadrat 
des Streuwinkels 7? erweist sich naherungsweise dem zuriickgelegten 
Weg s proportional [s. (24)]: #=2/s. Da s von der GréBenordnung d 
ist, konnen Streuwinkel #, > 24d durch Kleinwinkelstreuung praktisch 
nicht erreicht werden. Die nach t, gestreuten Elektronen miissen also 
eine oder mehrere GroBwinkelstreuungen erlitten haben. Da die Wahr- 
scheinlichkeit fiir e7ve GroBwinkelstreuung proportional d ist, tragen 
zum w,d?-Term héchstens noch die zweifach gestreuten Elektronen bei. 
Wir werden daher zunachst den Beitrag der einfach- und dann den der 
zweifachgestreuten Teilchen untersuchen. 


§ 2. Beitrag der einfachgestreuten Elektronen 
Das Elektron erleidet (Fig. 1a) auf dem Weg von z=0 bis z Klein- 
winkelstreuung in Richtung t mit der Wahrscheinlichkeit W(0—z, tpt). 
In der Lamelle dz mit der effektiven Schichtdicke d@z/|(to, t)| erfolgt GroB- 
winkelstreuung von t—>t’ mit der Wahrscheinlichkeit No(tt’) d2/| (to t)|. 
Der differentielle Wirkungsquerschnitt o(t—t’) wird unten angegeben. 
Darauf bewegt sich das Elektron zuriick von z nach z—0 und erleidet 
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Kleinwinkelstreuung von t’ nach t, mit der Wahrscheinlichkeit W(z—0; 
t’->t,). Insgesamt hat man also als Streuwahrscheinlichkeit auf diesem 
Weg: 


d 
e LK O= at ssi! z—>O, t’—t), 
Wty) =N [dz [aQ(y fanny O-** A sd A ac aR ee 
. c 


|(to, t)| 


Durch Kleinwinkelstreuung andern sich die Richtungen nur wenig. 
Wir setzen daher: 


t=i7 01; Yair (4) 


und behandeln dt und ot’ als klein. Wir haben nach diesen GréBen bis 
zu quadratischen Gliedern zu entwickeln. Der Polarisationsvektor 9 


Fig. 1a. Das Schicksal eines einfach gestreuten Fig. 1b. Das Schicksal eines zweifach gestreuten 
Elektrons Elektrons 


der auffallenden Elektronen andert sich nach MUHLSCHLEGEL und 
Koppe [12] durch die Kleinwinkelstreuung um 6t so, als ob diese Ab- 
lenkung durch ein makroskopisches Feld erfolgt ware. Das bedeutet 
nach ToLHOoEK [14] fiir py den Ubergang zu: 
Cy ai ed dt Ekin) Ekin 
DP = Po (do, ot) (to i 7) ooo E ges , (5) 

mit & = Elektronenenergie. (5) gibt also die Polarisation der bei z von 
tt’ gestreuten Elektronen. 

Die Kleinwinkelstreuwahrscheinlichkeiten W aus (3) hat Borue [3] 
angegeben. Sie lauten fiir den Spezialfall senkrechter Inzidenz: 


W(0—>z, 6t) = elt*24zi0 7 ) 2 
Wiz=> 0501) S21 (tahoe) eee ins os Baila tid re fae 
| cos | (6) 
B=) 01 1 (ta, On A Awe |dt’]?/2 + 
+ (ty t,) | 6t'}4/8 Az + | 6t'|2 (ty, 6t’)2/42z- | cos B,| . 
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Kritisches tiber (6) am Ende des §5. Die Gln. (6) gelten zunachst nur 
fiir unpolarisierte Elektronen. Nach MturscHiecGer und Kopprr [11] 
ist die Winkelverteilung bei Kleinw inkelstreuung wegen der Kleinheit 
des Shermanschen S(#) jedoch polarisaticnsunabliangie (vgl. [13]). 

Die Wahrscheinlichkeit fiir GroBwinkelstreuung laBt sich nach 
TOLHOEK [4] in einer vom Koordinatensystem unabhangigen Schreib- 
weise angeben. Ein Teilchen mit t,, p, werde an einem Atom in Rich- 
tung t, gestreut. Die Wahrscheinlichkeit dafiir, daB es dann einen 
p.-durchlassigen Polarisator (p. = Einheitsvektor) passiert, ist durch: 


6 (t,>t2; Py, Po) = =F[A(4, ) A+ (pr, Pe)) +B(A1, 2) ) (Pit Pe, [t, te])+ 
+ C (4, 2) {(pr, t) a t) — (oti) (Pi t2)} + H(1, 2) x (7) 
x {( ty ts) [(P1 te) (Po ty) + (Pr th) (Pe te) | —[(P1 te) (2 te) + (Px th) (Pe t)]}}] 


gegeben. Das Argument (1, 2) steht fiir (t,, 1,) cos. Dabei ist 
A=I, B=D/\1—(b, 4), C=F//1 —(h, 4), H=G/Vi—tt, tt), (8) 


wobei J, D, F, H bei ToLHorK [14] definiert und von SHERMAN [13] 
teilweise tabelliert sind. 

Das Elektron ist vor der GroBwinkelstreuung im Zustand t, = ty + dt, 
, =p aus (5) und wird in die Richtung t,=t,+6t’ gestreut. Da die 
nachfolgende Kleinwinkelstreuung und der Teilchennachweis pola- 
risationsunabhangig sind, ist iiber p, zu summieren. Der so behandelte 
Ausdruck o aus (7) ist fiir o(t—t’) in (3) einzusetzen. 

Zur Integration von (3) bemerken wir, daB die Funktionen W wegen 
der Kleinheit von 24 z nahezu 6-Funktionen sind. Wir entwickeln daher 
den Integranden (auBer den beiden Exponentialfunktionen) bis zu 
quadratischen Gliedern in dt und 6t’ und fiihren die Integration glied- 
weise durch. Die Rechnungen sind elementar und ergeben: 


w(ty >t.) =NdA{ita2Ad 1+ P-S(@))+b2Ad-P- fp 


1 Ay | 
A” sin? @, dt "h} 
i A 2 (s "esa (9) 
B 1 
i ae cost, | 788, ee pera 

ee ec aupaneierant Tens 
mit we.% 
a) == 9 (arcos x)/V/4 ie 
und 


21d = =mittleres Streuwinkelquadrat fiir durchgehende Strahlung. 
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Alle Funktionen A, A’, T usw. sind an der Stelle (ty, t,) =cos @, zu 
nehmen. Der Strich’ bedeutet die Ableitung nach dem Argument, 
also nach cos #, und nicht nach #. Die Funktionen A und S hat SHER- 
MAN [13] tabelliert. Fiir praktische Belange reicht es meist, ftir A (cos 0.) 
die Rutherford-Streuwahrscheinlichkeit ~ (1 —cos #,) 7 zu setzen. Dann 
lauten die Ausdriicke fiir a und 6 


Se 1 _ 2 tg? d, + (3 + cosds) + 1/|cos 8s|) | 
Ore es [cos &,|8 = a i | 
A ile {fa costal) a. es 
4 G cos #, 1 — cos, q [cos #,| / }+ (10) 


+5 (ted. +2(1 + raq))+ ar Alt Tea 


Der Ausdruck fiir a deckt sich mit.dem schon eingangs erwahnten Re- 
sultat von BotuHe [3]. Aus Griinden, die dort erwahnt werden, ver- 
lieren (9) und (40) fiir % »a/2 ihren Sinn. 


§ 3. Beitrag der zweifachgestreuten Elektronen 


Das einfallende Elektron wird an der Stelle z, aus der Anfangsrich- 
tung ty in die Richtungt und dann bei z, von t nach t, gestreut (vgl. 
Fig. 1b). Von der Richtungsaénderung durch Kleinwinkelstreuung darf 
man jetzt absehen, da diese, wie in §2, erst Anderungen in der nachst 
hdheren d-Potenz ergibt. Allerdings ist der Intensitatsverlust zu be- 
riicksichtigen, der dadurch auftritt, daB Elektronen aus der Anfangs- 
richtung und schlieBlich aus der Folie herausgestreut werden [vgl. (21) ]. 
Dieser Intensitatsabfall langs des Weges s werde durch K(s) beschrieben: 


K(s+>0) =1 K(s +o) =0 I(S =. Oi) ==.0:. (1 
Offenbar ist: s bis zum ersten StoB = 2z,; s zwischen den Sté6Ben 
= (2 —%)/(t) t); s nach dem zweiten StoB =z,/|(t)t,)|. Wieder sei 
(ig; ete dann sind z, und 2,/|(to, t,)| von der GréBenordnung d. Fiir 
eames s von dieser Grobencnimune darf man K(s) =1 setzen. Da- 
gegen geht Ke +0, wenn (t),{)>0. In diesem Fall spielt K 


die Rolle eines konvergenzerzeugenden Faktors. Man hat noch zu er- 
warten, daB A vom Ort der ersten Streuung z, abhangt. Liegt z, z.B. 
nahe der Schichtoberflache, so fallt A(s) schneller ab als bei einer Mittel- 
lage von z,. Wir schreiben daher K(s, 2). 

Alle einmal gestreuten Elektronen, die die Ebene z, passieren, kom- 
men aus dem Gebiet 0<2%,<2, bzw. zz, <d, wenn (,, 1)=0 baw 
<0. Die GréBe (2, —2%)/(t, t) ist also niemals negativ. Das erleichtert 
zusammen mit der letzten Gl. (11) die Festlegung der Raumwinkel- 
integrationsgrenzen im folgenden Integral (12). Die Wahrscheinlichkeit 
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dafiir, daB das Elektron durch Zweifachstreuung von t,t, gestreut 
wird, la8t sich sofort hinschreiben: 


w (tot) = _ P, ee tot; Po, p) o(t>t.; », Ps) X 
° : hee (12) 
x | dz,- Sela gece 
«f ; | I(t 2) | “| (to. t) 41] 
0 0 


Uber die Polarisation p, p, des Zwischen- und Endzustandes ist, wie 
weiter unten ausgefiihrt, zu summieren. Durch einfache Umformung 
folgt aus (42) 


w(tp—>t,)=(Nd)?>'y, Ds fdQ (t) {o(to > t; Po, ») F((ty, t)) o(t—>t,; », p,)} 
ad (d—n)/\x 


fan f d22K(E,n) fir 2>0 (13) 
F(x) = =: : d ” : 

fan f dé K(E,n) ioue | SAO) 

0 0 


Die Funktion F(x) hat fiir kleine d einen 6-funktionsartigen Charakter, 
so daB naherungsweise: 


Bae 70s) ata =f F(x) dx. (14) 


Falls namlich x nicht gerade << : so ae d/|x| von der GréBenordnung d 
und daher K(&, 7) =1, so daB F(x /(2|x|). Dieser Ausdruck divergiert 
fiir x0, aber hier gilt die ee nicht mehr; es kommt die kon- 
vergenzerzeugende Wirkung von K(f—co,7)—0 ins Spiel. 

Im Integral (13) ist tiber dQ (t)=d (tg, t)- dq, zu integrieren. Drei 
Gebiete tragen wesentlich zum Wert des Integrals bei: t~ty wegen 
a(tj—+t,...), ebenso tat, wegen o(t-t,,...) und endlich |(to, t)| x0 
wegen (14). Da wir jetzt ausdriicklich die zweimal um grofe Winkel ge- 
streuten Elektronen betrachten, miissen wir die schon in §2 miterfaBten 
, Kleinwinkelstreugegenden“ tat, und tet, ausschlieBen. Es bleibt 
dann wegen (14): 


w (tp >t.) | 
15 
= (Nd)? -f- De, Ds Fa gto pat, Po, Pp) -a(t—t,; P, Ps) bet t)=0- | i) 


27 


Wir werden zunachst f und dann / berechnen. 
0 


§ 4. Berechnung von (15) 


Beginne mit >'p p, {a (tot; Po. ») a(t; P, Ps)}t,, »-0- Die o sind 
aus (7) zu entnehmen. Die Summation dp, ttber die Polarisation der 
Endzustande vernichtet alle Summanden, die linear in p, sind. Die 
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Summation >’, tiber die Zwischenpolarisation mu richtig iberlegt 
werden. Man bedenke dazu, daB o(ty—>t; po, ») die Wahrscheinlichkeit 
dafiir bedeutet, daB nach der ersten Streuung ein p-durchlassiger Pola- 
risator passiert wird. Ein solcher tatsachlich gar nicht vorhandener 
Polarisator andert aber nur dann am Endresultat nichts, wenn p = =: 
[t, t.]/[t. t.]| = -En gewahlt wird, da fiir die zweite Streuung nur die 
Komponente von y parallel zur Streuebenennormale n maBgeblich ist. 
In >'p haben wir also p= +1 zu setzen. Nach diesen Vorbemerkungen 
laBt sich die Integration (15) ohne Schwierigkeiten durchfithren. Man 
erhalt 


w (tot) = (Na)?f A(O) {( — T(0) cos, - Va) (1+ P- S(8)) + 


» (16) 


4\(TO%— cst % , C):% y ae | 
+ P-S(6,)( Se eat K+ (0) -cos 8, - Va). 
Wenn nicht anders vermerkt, sind die Funktionen A, 7, V, an der 
Stelle (ty, t,) =cos #, zu nehmen. Die V; sind Integrale, die von #, ab- 
hangen: 


Ve dp 

Vz A T(sin@, - cos pm) dp 

V; a flebeks 8, COS YP), cosp- dp (17) 
V, T(sin #, - cos g) -cosg- dy 

V; T(sin @,- cos g)-sin?@-d@. 


Bei der numerischen Auswertung der V, mit Hilfe der Sherman- 
Werte [13] stellt sich heraus, daB fiir die praktisch interessierenden 
Streuwinkel 60°<3,<120° nur V, und V, beriicksichtigt werden miissen. 
Der in jedem Integral vorhandene Faktor A(x) ~ (4 — x)~? (Rutherford- 
Streuung) wird wegen x =sin %, cos mp cos gm im Gebiet y +0 sehr groB. 
Hier sind aber 7(sin #,- cos m) und sin? m sehr klein, so daB V,, V, und 
besonders V; nahezu verschwinden. 

Man kommt schnell zu einer guten Naherung fiir VY, und V3. Da A(x) 
im wesentlichen die Rutherford-Streuwahrscheinlichkeit bedeutet, set- 
zen wir A(x) = g(x) - (1 — x), wobei g(x) nur langsam verdnderlich ist. 
Da der Hauptbeitrag aus der Gegend «sin #, kommt, gilt in guter 
Naherung A(x) =A (sin #,) (4 —sin &)?(4 — x)-2. Setzt man dieses in 
die V;-Integrale ein, so laBt sich die Integration geschlossen durchfithren: 


V, = 2a A(sin 8.) - (1 —sin d,)?~| cos 3,|-3; Vz—=sind,-Y. (48) 


Die Naherung (18) ist um so besser, je naher #, bei 2/2 liegt; aber selbst 
fiir J, = 60° baw. 120° und 6B =0,6 betragt die Differenz zwischen (18) 
und den durch numerische Integration von (17) gewonnenen exakten 
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Wertes nur 7%. Mit (18) erhalt man endlich aus (16): 
W (tpt) = NdA-NdA(0)- 2007. ARO) (— sind)” ¢ 


A cos B, 8 ba (19) 
i Pee Gee (ot — 1s. 


Es bleibt noch die Berechnung von / gemaB (13) und (14). Wie wir 
sahen, tragen nur die Elektronen mit (ty, t) =0 zur Zweifachstreuung bei, 
also nur solche, die parallel zur Schichtoberflache verlaufen. Betrachte 
nun ein solches Elektron, das an der Stelle z, in der y-Richtung startet 
(vy = Achse in der Schichtoberflache). K(y, 2,) sei die Wahrscheinlichkeit 
dafiir, daB es nach dem Weg y noch in der Schicht verweilt. Zur Be- 
rechnung von K dient ein von FERMI [12] und BoTHE [3] angegebener 
Ausdruck: 


3 


A(y, 2) dz = |/- es ugly hae (20) 


fiir die Wahrscheinlichkeit, das Teilchen nach dem Weg y im Intervall dz 
zu finden. cs O<z<d, ist das Elektron in der Schicht, also: 


K(y, 4) = fmt. )dz= 7 {® (Vas 4iy A 2/35 — i21) 


mit der GauBschen Fehlerfunktion ®. Wir sehen dieses K als die in (13) 
benotigte AK-Funktion an. Durch Einsetzen in (13) und (14) folgt f als 
Resultat einer halb numerischen Integration: 


= 1,5 ——In24d—0,3 |/2Ad. (22) 
e) 


Kritisches tiber (21) und (22) am Ende des §5. 


§5. Numerisches und Kritisches 

Polarisierte Elektronen wurden bisher meist an Goldfolien gestreut. 
Wir fiihren daher die folgenden numerischen Rechnungen am Gold- 
beispiel durch. 

In (9) und (22) tritt 2A auf. Wie schon in §1 erwahnt, bedeutet 
24s—8 das mittlere Streuwinkelquadrat nach dem Laufweg s. Wir 
haben bisher angenommen, / sei von s unabhangig. Das gilt nur nahe- 
rungsweise. Tatsdchlich findet man nach WitL1ams [16] fiir Gold: 


en i — fe a bee ieie se 3 
' ps 104 10 g pe (23) 
mit 9 = Golddichte. Kritisches tiber (23) am Ende dieses §. A hangt 
also noch schwach von s ab. Im Falle der Einfachstreuung (9) ist sd, 
18* 
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a 


so daB in (9) zu setzen ist: 


Dd epee ‘Fo .d-h(B, d) (24) 
mit der Hilfsfunktion 
Hp Winton MOL (25) 
e  ps- 


Bei der Zweifachstreuung (22) sind die Laufwege langer. Das mittlere s 
eines bei z,—d/2 gestarteten Elektrons betragt mit K aus (21): 


S = (KG idj2)ds— 155-7 240) 
0 
Dieses $ in (23) eingesetzt fihrt auf: 
le il es OS FEY PT ce ay qd. 6 
21.4 = 18,9 —— Fr in} 10 ae -(2Ad)—3 ig (26) 
(26) stellt eine ones Gleichung fiir 2A d dar. Mit der Lésung 


24d geht man in (22) und erhalt schlieBlich f. Das Resultat lat sich in 
guter Naherung (~ 2%) durch 


f=15 = + In fo3 5 dg} — 0,3 |/63 om te P do (27) 


p* 


fiir 0,4<6S0,8 und alle ae vorkommenden Dicken do analytisch 
wiedergeben. 

Durch Zusammenfassung von (9) und (19) kénnen wir jetzt die Streu- 
wahrscheinlichkeit w (ty—>t,, P) bis zu den d?-Gliedern vollstandig nieder- 
schreiben : 


w (ty+>t,, eS [a +(nA+n. f) do) 1+PS)+(nh+ref) do PS] 


2 5 2 NA 0) - A ( a) 4 5 B;)? 
m= 18,9 (188) lB een eet (28) 
Vy Lee io = ot (Od = Ne 
mit a,b aus (10) und 7, A aus (27), (25). 


Der Index, , an 7 und y zeigt an, ob der Term von der Kleinwinkel- 
oder der Zweifachstreuung herriithrt. 4; und »; wurden mit Hilfe der 
Sherman-Werte fiir 0,45f50,8 und 60°<0,<120° berechnet (Ta- 
belle 1). Fiir praktische Zwecke tragt man lg 7; und lg »; itber 0, mit B 
als Parameter auf. Irgendwelche Zwischenwerte lassen sich daraus ge- 
niigend genau interpolieren. 

Zur Diskussion von (28) betrachte zunachst unpolarisierte Strahlung 
P=0. Die Stérung w.d?/w aus (2) durch Kleinwinkel- und Zweifach- 
streuung betragt dann offenbar 


{(W24?/@}p—o = (mh + neaf) de. (29) 
Der erste Term (= Kleinwinkelstreuung) ist der von Borue [3] ange- 
gebene. Fiir Streuwinkel 3, >/2 iiberwiegt der zweite (= Zweifach- 
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Tabelle 1. Die Stérfunktionen n; und v; fiir Au. (Alle Angaben in cm?/g) 


a a ee A 752) 802 | ear" ose) fiaise I 14262 
ee ee een Ne oe 
| | | ] ] ] yl 
| 2. | 6500 8950 | 18300, 45900, 41000; 14200 5280 2800 
0,4 Ka 873 2865 | 12570) 52000) 83000] 28700! 10500 5040 
%,| — | — _ |—18300|—26200] —8370| —3650| —1660| —9s50 
a) = 8300 |+-14000) 24000|—18300| —9170 | —4000 , —2270 
™ 2380 | 3260) 6700) 16700) 14900] 5150 1930, 1020 
0,5 | M2 302 1015 4160} 17250| 29200] 10080| 3700! 1900 
¥, | —6200 | —4650 | —4650| —7400| —3180] —1420| —635| —351 
Y, +1480 1630 3160 6390) —6150| —2920| —1330| —836 
| a. | 975 1340 2750 6880 6130] 2120 | 790 | 418 
0.6 | 7 126 399 1680 6960} 12570] 4340 1670 900 
ea? | —1370 | — 1320 | 4610 2500) — 1330) —506 |) 9287 |" 24175 
Vo | 353 467 1025| 2440) —2890| —1260| —600| —405 
mm | 420 575| 1180| 2960| 2640; o10| 340! 180 
0,7 | 7 55 172 714 2960 5690 1967 787 439 
JES —500} —508 — 632| —1030} —600} —290|} —143| —88 
Vo 121 184 414 980| —1250) —570| —314| —206 
| Hy 175 239 490 1230 1095 | 379 | 144 | 75 
0,8 | 7 | 23 72. | 294 1220 2520) 870 370 218 
“ly, | —178| —184} —246| —409| —271} —135| —68} —45 
Vo 45 | 74 162 AMS) 605) —270 || ==159") —144 


streuung), so da8 Botruers Ausdriicke zur Korrektur der Stérung un- 
brauchbar sind. 

Im Falle polarisierter Strahlung bestimmt man aus der Links- 
Rechts-Asymmetrie den Polarisationsgrad P. Dazu vergleicht man die 
,linke Streuwahrscheinlichkeit L=w(t)-t,; P) mit der ,,rechten“ 
R=w(t)—t,; P), wobei t; aus t, durch Spiegelung an ty hervorgeht. 
Damit formal gleichberechtigt, ist t, festzuhalten und P durch —P 
zu ersetzen. Aus (28) folgt dann im Rahmen unserer Naherung: 

af 
Ea Ateree mit Sawhtwnide  — 0) 
y,h und vyf geben also die Anderung der S-Funktion durch Kleinwinkel- 
und Zweifachstreuung an. Fiir #,<2/2 kann 6S bei geeigneten Werten 
von #,,d@0, 8 verschwinden, da hier »,<0 und », >0; fiir 0, >2/2 ist 
OS/S mit x, und v2 stets negativ™. 

* Dadurch erklart sich wahrscheinlich eine Erfahrung von VisGNEWSKy et al. 
[15]. Sie stellten fest, daB ihre gemessene Streuasymmetrie von Cu-64-Elektronen 
an Goldfolien nur fiir Streuwinkel #,< 2/2 mit P= —d/s vereinbar ist. 

Der Vorteil 6S=0 fiir @,<a/2 wird jedoch durch die Kleinheit von S(d.) 
und durch die krasse Winkelabhangigkeit der Streuwahrscheinlichkeit wieder zu- 
nichte gemacht. Beides setzt eine auBerst genaue Kexntnis (und Einhaltung!) 
der Streugeometrie voraus, so daB man besser im Bereich #, >n/z arbeitet und den 
Fehler 6S rechnerisch erfaBt. Streuwinkel 0,2 2/2 hat man zu meiden, da hier 
alle Storungen 7;, 7; unendlich werden. 
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Um beurteilen zu kénnen, wieweit die w,d?-Stérung durch (29), (30) 
und Tabelle 1 richtig wiedergegeben wird, sind einige kritische Bemer- 
kungen notig: a) Kleinwinkelstreuwng. Hier wurden die Botheschen Aus- 
driicke (6) gewahlt. Nach Mo.ierE [10] sind das Naherungen, die be- 
sonders bei diinnen Schichten nur die GréBenordnung treffen. Dasselbe 
gilt fiir den Ausdruck (23) fiir 2A d. Fiir Streuwinkel 0, > 2/2 itberwiegt 
allerdings die Stérung durch Zweifachstreuung erheblich, so da hier 
eine kleine Unkorrektheit im Kleinwinkelglied das Endresultat kaum 
beeinfluBt. b) Zweifachstrewung. Die zur Bestimmung von f bendtigte 
K-Funktion wurde nach (20) berechnet. Dieser Ausdruck setzt aber 
unendlich ausgedehnte Materie in z-Richtung voraus, wahrend bei uns 
nur das Gebiet 0<z<d mit Materie erfiillt ist. Deswegen fallt die rich- 
tige K-Funktion etwas schneller ab als (21). Man schatzt jedoch leicht 
ab, daB dadurch der Ausdruck (22) fiir f nur unwesentlich geandert 
wird. Insbesondere bleibt die charakteristische d-Abhangigkeit erhalten. 
Einzig das konstante Glied 1,5 wird etwas (vielleicht um 0,3) verringert. 
Diese Uberschatzung von f wird sicher wieder wettgemacht durch die 
Niherung (14), welche zu einer geringen Unterschdtzung der Zwetfach- 
streuung fiihrt. Nach allem diirften die hier angegebenen Ausdriicke fiir 
die w,d?-Stérung bis auf etwa 15% genau sein, wenigstens fiir 0, >2/2. 
Da die nichtbetrachteten Stérterme w,d3+---- bei den iiblichen Schicht- 
dicken etwa von der GréBenordnung dieser Ungenauigkeit sein diirften, 
reicht diese Genauigkeit aus. 


§ 6. Vergleich mit der Erfahrung 

BIENLEIN [1] hat die Streuwahrscheinlichkeit w (t)—t,; P =0)»9,—100° 
an Au-Folien verschiedener Dicke dg <0,6 mg/cm? fiir B = 0,68 gemessen. 
Sein Resultat laBt sich durch w=ad (1 + Bdo) mit B = (1700 +170) cm?/g 
darstellen. Nach (29) und Tabelle1 berechnet man B=n, h=hof= 
(420 + 1200) cm?/g = 1620 cm*/g in Ubereinstimmung mit dem Experi- 
ment. Der Hauptteil der d*-Stérung, namlich 1200/1620 = 74%, erfolgt 
durch Zweifachstreuung. 

FRAUENFELDER et al. [6] maBen die Polarisation der Co®-Elektronen 
durch Streuung an Au-Folien. Sie finden (Tabelle 2) fiir verschiedene 
B (Spalte 1) und verschiedene Dicken od (Spalte 2), verschiedene Asym- 
metrien (Spalte 3). Man darf heute sicher sein, da der Polarisationsgrad 
recht genau P=—f ist [2]. Berechnet man damit die Asymmetrie 
(L/R)y= (1+ PS)/(1— PS) ohne Beachtung der d?-Stérung, so erhalt 
man Spalte 4, die nicht mit den Messungen vereinbar ist. Das ist nicht 
verwunderlich, da die nach (30) berechneten Stérungen 6 S/S (Spalte 5) 
teilweise erheblich sind. Bestimmt man L/R gemaB (30), so folgt die 
letzte Tabellenspalte, die selbst noch fiir 6S/S a —0,5 die MeBresultate 
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richtig wiedergibt, obwohl unsere Betrachtungen nur fiir 6S/S<1 Giil- 
tigkeit beanspruchen kénnen. 

Bei Steigerung der MeBgenauigkeit sollten schon deshalb Abwei- 
chungen zwischen der 3. und letzten Spalte sichtbar werden, da man 


Tabelle 2 
ne ee eee ee © eS = 
B do/mg/cm? (L/R) exp. | (L/R)o 6S/S | L/R (30) 
OLE 
Nl 
0,44 0,15 | 1,0340,03 | 135 | —1,07 | 0,98 
0,47 0,15 1,13+0,02 | 1,40 — 0,55 | 1,16 
0,49 0,15 1,30+ 0,09 1,44 — 0,45 deo?) 
0,49 0,05 1,35+0,06 1,44 | — 0513 | A Sia 


neben der Stérung in der Streufolie noch die Depolarisation in der 
Quelle [1/7], die Abschirmung durch die Hiille [9] und die unvermeid- 
liche Wandstreuung [2] beriicksichtigen muB. 


Ich habe Herrn Professor Dr. R. FLEISCHMANN fiir sein forderndes Interesse, 
Herrn BIENLEIN fiir manche klarende Diskussion zu danken. 
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Untersuchung iiber die ,,gasionisierende“ Strahlung 
einer Entladung * 
Von 
A. PRZYBYLSKI 
Mit 13 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Januar 1958) 


Es wird eine Ionisationskammer beschrieben (rotationsellipsoidale Form), mit der 
Absorptionskoeffizienten einer gasionisierenden Strahlung gemessen werden konnen. 
Da hier der Oberflachenphotoeffekt vermieden wird, ist eine Beeinflussung der 
Messungen durch die Wirkung von langwelliger Strahlung, die das Gas nicht 
ionisieren kann, ausgeschlossen. Mit dieser Anordnung, die eine Aussage uber die 
Monochromasie der Strahlung erlaubt, wird die gasionisierende Strahlung einer 
Koronaentladung in O, untersucht. Bei Drucken tiber 10 Torr gelangt in die Kam- 
mer eine monochromatische Strahlungskomponente mit /y)=38cm 1. Bei 
kleineren Drucken dringen zwei weitere Komponenten durch, deren Absorptions- 
koeffizienten abgeschatzt werden. Die Werte liegen bei etwa 250 und 550cm™4. Es 
wird die Zahl der aus der Entladungsstrecke pro Elektron emittierten Photonen 
angegeben. Sie betragt fiir die Komponente mit w= 38 cm im Druckbereich von 
10 bis 30 Torr 3 bis 6:10-*. Ferner wird der Einflu8 von Alkoholdampf auf die 
Absorption und Zusammensetzung der gasionisierenden Strahlung eines Gemisches 
von Luft und Argon untersucht, das als Zahlrohrfiillung Verwendung findet. Hier- 
fiir liegt ein Wert des Absorptionskoeffizienten vor (“= 640 cm™), der von anderen 
Autoren mit einer anderen Methode (Bestimmung der Ziindwahrscheinlichkeit) ge- 
wonnen wurde. Fiir die vergleichbaren Alkoholzusatze von 0,2 und 0,3 Torr liegen 
die eigenen Absorptionskoeffizienten (umgerechnet auf 760 Torr) bei 440 und 
480 cm. Die Abweichung ist durch zu starke Vereinfachungen bei den Messungen 
der Ziindwahrscheinlichkeit zu verstehen. 


I. Einleitung 


Es ist eine Frage von besonderem Interesse, ob eine Entladung in 
einem Gas mit nur einer Sorte von Molekiilen eine Strahlung emittiert, 
die das eigene Gas ionisieren kann. Ihre Antwort ist — abgesehen von 
dem allgemeinen Interesse dieser Frage — von Bedeutung fiir das Vor- 
wachsen einer Kanalentladung vor allem in Richtung auf die Kathode 
za und fiir die seitliche Ausbreitung einer Zahlrohrentladung. Einige 
der bisherigen Untersuchungen haben diese Strahlung nachgewiesen 
und Angaben hinsichtlich der aus der Gasionisierung bestimmten 
Absorptionskoeffizienten geliefert. In anderen Arbeiten sind Absorptions- 
koeffizienten mit Hilfe des Oberflachenphotoeffekts gemessen worden. 


* Eine zusammenfassende vorlaufige Darstellung dieser Arbeit ist erschienen 
in Z. Naturforsch. 13a, 234 (1958). 


. . . rect c =, S fa 
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Damit kénnen aber keine zuverlassigen Angaben tiber eine gasionisie- 
rende Strahlung gemacht werden, da sicher langerwellige Komponenten 
beitragen. Es ist daher die geringe Ubereinstimmung der Absorptions- 
koeffizienten versténdlich, zumal die Strahlungsquellen recht  ver- 
schieden sind. 

Neben der Existenz dieser Strahlung interessieren ihr Absorptions- 
koeffizient und der Mechanismus ihres Entstehens, d.h. ob sie in einem 
Anregungsakt durch ElektronenstoB oder durch stufenweise Anregung 
entsteht. In letzterem Fall ist mit einer quadratischen Abhangigkeit 
von der Entladungsstromstarke zu rechnen. 

Das Ziel dieser Arbeit ist, eine Ionisationskammer zu entwickeln, 
mit der eindeutige Aussagen iiber die Eigenschaften der gasionisieren- 
den Strahlung einer Gasentladung (unselbstandigen oder selbstandigen) 
moglich sind. Es werden damit Messungen in Sauerstoff durchgefiihrt 
und der EinfluB von Alkohol in einem Luft-Argon-Gemisch untersucht, 
einer Fiillung, die haufig in Zahlrohren verwendet wird. 


II. Versuchsanordnung und MeBmethode 


1. Ionisationskammer 

Da in den meisten Fallen neben einer gasionisierenden Strahlung 
auch langwelligere Strahlung emittiert wird, deren Energie zur Ionisie- 
rung nicht ausreicht, jedoch fiir den Photoeffekt an Oberflachen geniigt, 
mu8 man zur Isolierung der gasionisierenden Komponenten bei der 
Untersuchung Oberflacheneffekte ausschalten. MHierfiir wurde eine 
Ionisationskammer mit folgenden Eigenschaften entwickelt. Bildet 
man (Fig. 1) eine Elektrode als Rotationsellipsoid und die andere als 
Draht in dessen Achse aus, dann laBt sich das Feld im Inneren der 
Kammer leicht beschreiben. Die Feldlinien liegen auf konfokalen Ro- 
tationshyperboloiden, deren Brennpunkte zugleich Brennpunkte des 
Rotationsellipsoids sind. Diese Kammer hat den Vorteil, da® ihre 
Kathode eine sehr kleine Oberflache besitzt und die oben erwahnte 
langwelligere Strahlung praktisch ausschlieBt. Ferner kann die Kammer 
sehr nahe an die Entladungsstrecke gebracht werden, ohne daB der 
Feldverlauf in ihrem Innern von den Metallteilen der Entladungsstrecke 
gestort wird. Diese Tatsache ist wichtig fiir die Bestimmung von Ab- 
sorptionskoeffizienten, wofiir bekannt sein muB, aus welchem Volumen- 
element der Kammer die abgesaugten Ladungstrager stammen. Zur 
Messung des Absorptionskoeffizienten ist die obere Halfte des Ellipsoids 
in vier Segmente aufgeteilt, zu denen die Volumina J, bis Vi, gehéren. 
Benutzt wurden nur die Segmente 2, 3 und 4. Das erste Segment, das 
ein Gitterfenster fiir die eintretende Strahlung besitzt, ist fiir quantita- 
tive Aussagen nicht zu verwenden, da hier die Trager sowohl aus V; 
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als auch aus dem Raum zwischen Ionisationskammer und Entladungs- 
strecke stammen. Auch ist hier ein Oberflachenphotoeffekt nicht ganz 
zu vermeiden. Die Segmente kénnen in beliebiger Kombination wahl- 
weise auf den Eingang des Nachweisinstrumentes geschaltet, oder direkt 
geerdet werden. Als Nachweisinstrument diente ein Gleichstromver- 
stiirker mit einer Maximalempfindlichkeit von 8- 107% Amp Vollaus- 


Eeeeeses Gitter Quareglas 


SSS Feldlinien | 7cm 


Fig. 1. Ionisationskammer mit Segmenten zur Messung von Absorptionskoeffizienten, Auffangerdraht als 
Kathode (@ 0,3mm). Uber der Kammer das die gasionisierende Strahlung emittierende Entladungsrohr 


schlag. Die Segmente waren an Quarzglasstaben befestigt, die eine sehr 
gute Isolation ergaben. Eine metallische Abschirmhaube hielt Streu- 
licht von der Kammer fern. 


2. Entladungsstrecke 


Fiir die anfangs verwendete ebene Entladungsstrecke reichte die 
bisherige Nachweisempfindlichkeit nicht aus. Daher diente fiir die 
weiteren Versuche ein koaxiales Zylinderzahlrohr als Entladungsstrecke. 

In der Zahlrohrwandung (Fig. 1) befanden sich zwei Gitterfenster. 
Durch das seitliche Fenster trat die UV-Strahlung eines Quecksilber- 
brenners ein, die teilweise dazu diente, eine unselbstandige Entladung 
zu unterhalten und teilweise zur Ziindung einer selbstandigen Korona- 
entladung benutzt wurde. Die zu untersuchende Koronastrahlung konnte 
durch das untere Fenster in die Ionisationskammer gelangen. Um die 
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Diffusion von Ladungstragern aus der Entladungsstrecke in die Ioni- 
sationskammer zu verhindern, waren in dem Zwischenraum zwei Gitter 
hintereinander angebracht, an die man verschiedene Spannungen legen 
konnte. Das Potential der Entladungsstrecke (des Zahlrohrmantels) 
konnte auch verdndert werden. In dem bei den Messungen verwendeten 
Druckbereich iiber 0,8 Torr wurde in keinem Fall eine stérende Trager- 
diffusion festgestellt. Die Stréme in der Ionisationskammer dAnderten 
sich bei Variation der Sperrspannungen nicht. 


3. Eichung der Ionisationskammer 


Wird von der Gasentladung im Zahlrohr eine monochromatische 
gasionisierende Strahlung emittiert, dann ist in der Ionisationskammer 
folgendes Verhalten zu erwarten. 


ls Sei: 

I, Entladungsstrom im Zahlrohr, 
I 
B Anzahl der pro absorbiertes Photon erzeugten Jonenpaare, 


Strom des m-ten Segments der Ionisationskammer, 


n 


D Anzahl der in der Entladungsstrecke pro gelaufenes Elektron er- 
zeugten Photonen, 


yu Absorptionskoeffizient der Strahlung fiir 760 Torr in cm+, 


— = ib Absorptionskoeffizient fiir den Druck # (Beersches Gesetz) 
ian) (inne 

x, Abstand des Anfangs des -ten Segments von der Strahlungsquelle 
in cm, 

d,, a, =%y,+1—%, Dicke des n-ten Segments in cm, 

Q fiir den Nachweis der Strahlung benutzter Raumwinkel. 


Dann ist nach dem Absorptionsgesetz: 


1 Beds tht) 
dee a Oa D nl, Ke Pek Pers) (1) 
47 
Bildet man den Quotienten 
a ek *n Sea *Ant1 = gt an =) 0) 
Cn,n+1 eae e hent1 __ p—h¥nte2 a es ms 


so ergibt sich eine eindeutige Beziehung zwischen den Quotienten aus 
den Ionisationsstrémen und dem Absorptionskoeffizienten. Sind also 
die d, der Kammer bekannt, dann kann man die Beziehungen 


Cog = f (R) 


C34 = g (R) 
berechnen. 
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Zunichst wurden x,, d, aus der berechneten Geometrie ermittelt. 
Da sich diese GréBen je nach Einfallsrichtung in der Kammer verandern 
— eine Konstanz ware nur bei einer punktférmigen Lichtquelle und 
Kugelschalen als Begrenzungsflachen der Volumina VY bis iy aumer 
reichen —, wurden sie unter Beriicksichtigung der zugehérigen Raum- 
winkel ausgemittelt. Geringe Fehler in der Justierung des Auffanger- 
drahtes und Herstellungsfehler in bezug auf die Ellipsoidgestalt veran- 
dern die theoretisch geforderte Geometrie. Damit wird auch eine nur 
rechnerische Ermittlung der Geometrie die Beziehung (2) verfalschen. 
Daher wurde folgende Eichung durchgefiihrt. 

Es ist 
dn 
Ay +4 


(3) 


iim Gee 
Ros n,n+l 


Schickt man nun bei niedrigem Druck einen «-Strahl in die Ionisations- 
kammer, so ist k=O hinreichend erfiillt, und nach (3) kénnen aus den 
gemessenen Strémen J, 3 4 die Quotienten 


dard 


deme a, 
bestimmt werden. Unter der Annahme, daf das tatsachliche d, dem er- 
rechneten Wert entspricht, da das vierte Segment gegen Herstellungs- 
fehler am wenigsten empfindlich ist, sind damit auch d, und d, gegeben. 
Die Tabelle 1 zeigt das Ergebnis: 


Labelle 1 
| Berechnet | Gemessen | Abweichung 
cm | cm | % 
| | | 
d, | 1,06 == = 
eed TOs MEO RSOS + 4,4 
das |, A046. ol 30,527, = 556 


Die hier verwendete «Quelle war linienférmig ausgebildet und gab 
damit die spateren Versuchsbedingungen, einen Glimmsaum am Anoden- 
draht des Zahlrohrs, gut wieder. Fig. 2 zeigt die hiermit berechneten 
Cs, UG Gs ee 

Die Ionisationskammer hatte ein ausgepragtes Plateau fiir Saug- 


spannungen zwischen 30 bis 70 V. Die Messungen wurden bei 50 V 
durchgefiihrt. 


4. Bestimmung des Absorptionskoeffizienten 
Mit Hilfe von Fig. 2 1aBt sich aus dem Quotienten der Ionisations- 
strome der Absorptionskoeffizient bestimmen. Bei einer monochroma- 
tischen Strahlung werden die zu cy, und cs, beziechungsweise gehdrenden 
Absorptionskoeffizienten k,,; und k,, innerhalb der MeBgenauigkeit 
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gleich sein. Tritt dagegen ein Strahlengemisch in die Kammer ein, 
dessen Komponenten verschiedenes “ haben, wird in der Regel ky, hg4 
sein. Da die Komponente mit dem gréBeren uw starker ausgefiltert 
wird, muB bei Gemischen k;> ks, sein. Diese Aufspaltung bietet also 
eine Kontrollméglichkeit fiir die Monochromasie der Strahlung. 


3d. Die ,,Ausbeute‘‘ 


Bildet man nach (1) die Summe 


S Q 
_ sé —k-x ha 
dt = B-D-I,(e eos) (4) 
und logarithmiert diese Gleichung 
ee = cat Q ! =H x RRs 


é 


GS ; fi 0 2 =f 1 
(UPR 70 cm ipo 70 70 7 cm 70 
— k —-k 
Fig. 2. Beziehung zwischen den Quotienten der Fig. 3. Idealisierter Druckverlauf der ,,Ausbeute‘‘ 
Ionisationsstr6me und den Absorptionskoeffizienten einer monochromatischen gasionisierenden 
der ionisierenden Strahlung Strahlung 


dann ist unter der Annahme, daB 6 (Anzahl der pro absorbiertes Photon 
erzeugten Jonenpaare) und D (Anzahl der in der Entladungsstrecke pro 
gelaufenes Elektron erzeugten Photonen) feldstarke- und druckunab- 
hangig sind, In A eine Funktion des Absorptionskoeffizienten zuziiglich 
einer Gaskonstanten. In Fig. 3 ist 


ek % p= ek %s 


aufgetragen. Da A ein MaB fiir die Wirksamkeit der gasionisierenden 
Strahlung fiir ein bestimmtes Volumen ist, wollen wir diese GréBe im 
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folgenden als ,,Ausbeute“ bezeichnen. Unter den gemachten Verein- 
fachungen und der vorliegenden Geometrie hat die , Ausbeute ihr 
Maximum bei k =0,31 cm. Das Maximum entsteht, weil bei groBem k 
nur wenig Strahlung die Kammer erreicht und bei kleinem k die Strah- 
lung ohne nennenswerte Absorption die Kammer wieder verlaBt. Eine 
Strahlung mit dem Absorptionskoeffizienten «1 wird also bei steigendem 
Druck bis zum Punkt p= — eine steigende, bei groBeren Drucken 
eine abnehmende ,,Ausbeute‘‘ bewirken. Bei Kenntnis des Absorptions- 
koeffizienten kann durch Vergleich der idealisierten und der gemessenen 
, Ausbeute‘‘ auf Veranderungen der Anregungsbedingungen geschlossen 
werden. 

Die Reproduzierbarkeit der ,,Ausbeute“ hangt von den gleich- 
bleibenden Entladungsbedingungen im Zahlrohr ab. Verdndern sich 
z.B. die seitlichen Teile der Entladung, dann wird sich wegen des 
kleinen Raumwinkels der Ionisationsstrom in der Kammer nicht in 
gleichem Mae andern wie der Entladungsstrom. 

Die ,,Ausbeute“ ist nicht auf eine bestimmte Entladungsstrom- 
stirke bezogen. Es wurde vielmehr aus Griinden der MeBgenauigkeit 
fiir den Absorptionskoeffizienten die Entladung so eingestellt, daB das 
maximale J, nach Méglichkeit Vollausschlag am Nachweisinstrument 
zeigte. Es wurde vorwiegend im empfindlichsten Bereich des Ver- 
starkers gemessen, so da8 J,+J/,-+ J, in der GréBenordnung 2-10? A 
lag. Bei starker Absorption war dies allerdings nicht zu erreichen, da 
die Entladung bei Uberschreiten einer bestimmten Stromstarke in- 
stabil wurde. 


6. Vakuum und Behandlung der Gase 


Die benutzten Gase wurden vorwiegend aus Stahlflaschen ent- 
nommen. Zu Kontrollzwecken wurde auch Reinstsauerstoff von Linde 
verwendet, der in abgeschmolzenen Glasflaschen geliefert wird. In 
der Zuleitung zur Apparatur befand sich eine Kiihlschlange, die mit 
fliissigem Sauerstoff gekiihlt wurde und kondensierbare Verunreini- 
gungen auffing. Am Rezipienten war eine weitere Kiihlfalle angebracht, 
die, ebenfalls mit fliissigem Sauerstoff beschickt, wahrend der Mes- 
sungen die etwa vom Rezipienten und den Hahnen abgegebenen Dampfe 
abpumpte. 

Vor dem GaseinlaB wurde die Apparatur mittels einer Quecksilber- 
diffusionspumpe tiber eine Kiihlfalle evakuiert. Zur Herstellung der 
Gasgemische wurden definierte Volumina mit den betreffenden Gasen 
gefiillt. Aus dem #-v-Verhaltnis wurden die Konzentrationen be- 
stimmt. Zur Druckmessung diente fiir 210Torr ein Quecksilber- 
manometer, fiir <10 Torr ein Kompressionsmanometer. Auch zwi- 
schen den Manometern und dem Rezipienten lag eine Kiihlfalle. 
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III. Photoionisierung in Sauerstoff 


In den folgenden Versuchen wurde Reinsauerstoff, wie er in Stahl- 
flaschen geliefert wird, und in Glasflaschen bezogener Reinstsauerstoff 
von Linde verwendet. Ein Unterschied in den MeBergebnissen war 
innerhalb der MeBgenauigkeit nicht festzustellen (Fig. 9). 


1. Absorptionskoeffizient 
In Sauerstoff zeigt der Absorptionskoeffizient (Fig. 4) einen sehr 
ubersichtlichen Verlauf in seiner Abhangigkeit vom Druck. Die Mes- 
sungen liegen im Druckbereich von 0,8 bis 30 Torr. Oberhalb 30 Torr 


os 70 15 20 25 lorr 30 


——— 


Fig. 4. Absorptionskoeffizienten von O,. (Fir Fig.4—8 ist der Zahlrohrdraht @ 0,2 mm) 


sind zwar noch Stréme in der Ionisationskammer meBbar, ihre GroBe 
1aBt aber keine hinreichend genaue Bestimmung des Absorptionskoeffi- 
zienten zu. Im Bereich von 10 bis 30 Torr ist die k-Kurve linear. Ihre 
Verlangerung geht durch den Nullpunkt, wie das Beersche Gesetz ver- 
langt. Die Werte k,, und k,, sind innerhalb der MeBgenauigkeit gleich. 
Hier wirkt also eine monochromatische Strahlung mit dem Absorptions- 
koeffizienten 
jy = 38 em | 


Unterhalb 10 Torr spaltet die Kurve auf. Es ist stets ky3> hg. 


Beide Werte liegen iiber der Geraden p= ih, p. Hier wird also 


Strahlung mit einem gréBeren « wirksam, die sich offensichtlich bei 
kleiner werdendem Druck starker durchsetzt. 

Um einen Uberblick zu bekommen, wie sich ein Strahlengemisch in 
Abhangigkeit vom Druck in der Ionisationskammer auswirkt, wird ein 
Beispiel gerechnet. 

Die Entladung emittiere zwei Strahlenarten mit den Absorptions- 
koeffizienten w® und pw) sowie entsprechend D, und D,. Jedes 
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absorbierte Photon soll auch ionisieren. Dann ist 


; eh ee Sate —k, x 
ne ee ED en ees (6) 
Di(e™ et mela BD Ae "See 


C93 


Fiir cg, ergibt sich ein analoger Ausdruck. 
D 
Wir setzen pw) =38 cm, mw? = 304cm™ und eo ls Ob 
2 
Fig. 5 zeigt das Ergebnis der Rechnung. Der Verlauf der gemessenen 


08 


k 
a /TeBwerte 
yy 


a tl) 


Fig. 5. Beispiel fiir die Auswirkung eines Strahlengemisches auf den Verlauf des Absorptionskoeffizienten. 
(Erlauterung s. Text) 


Werte hat die Tendenz der gerechneten. Eine eingehende Betrachtung 
von Fig. 5 zeigt, daB eine Darstellung des gemessenen Verlaufs durch 
zwel Komponenten nicht geniigt. Die folgende Erérterung zeigt, daB 
zur Erklarung mindestens drei Komponenten benétigt werden. 


Das in der Rechnung verwendete mw®, dessen Wert so gewahlt 
wurde, daB er etwa den Beginn der Aufspaltung und die Werte von k 
bei 0,8 Torr annahernd wiedergibt, ist némlich zu groB angenommen. 
Wie aus Fig.5 ersichtlich, kann die zweite Komponente mit dem an- 
genommenen bei hohen Drucken nur dann einen der gemessenen 
Aufspaltung von k,, und k,, entsprechenden Effekt liefern, falls ihr 
Intensitatsanteil sehr groB ist, also D,/D, klein. Der gemessene flache 
Verlauf von k(p) deutet aber auf eine nicht allzu groBe Intensitat der 
zweiten Komponente hin. Daher mu8 w®) kleiner gewahlt werden, um 
den MeBergebnissen bei hohen Drucken zu entsprechen. Auf die dritte 
Komponente weist der Hocker von k,3 zwischen 0,8 und 2,5 Torr hin. 
Auch ist kg; bei 0,8 Torr gréBer als es fiir den in Rechnung gestellten 
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Wert von w® sein diirfte. Dieser Unterschied wird nach den vor- 
stehenden Betrachtungen itiber j?) noch vergréBert. Es ergeben 
sich tiberschlagig folgende Werte: 


MY 
) 
AS [ 
al, 
el Uh Ol 
° 
ic} 
f= 
ir 
L = 
0 20 Ton 30 
Ss P 
Fig. 7 
: =2 , ; E 
Fig. 6. ,,Ausbeute’ 4 = ” TL von O,. J, ist der Ionisationsstrom des n-ten Kammersegments, J, der 
e 
Entladungsstrom 
Fig. 7. B+ D(p) von O,. B ist die Anzahl der pro absorbiertes Photon erzeugten Ionenpaare, D die Zahl 


der in der Entladungsstrecke pro gelaufenes Elektron erzeugten Photonen 


2. ,, Ausbeute* 


Die gemessene ,,Ausbeute“ zeigt Fig. 6. Da k im Bereich von 10 bis 
30 Torr bekannt ist, 1aBt sich Fig. 3 hiermit vergleichen. Wie man sieht, 


310" 
—— 0 — —_1 0 
<@ \ 
is 
(ee eee ee ee SS 
707 70° rie A 0" 
— Lp 


Fig. 8. ,,Ausbeute‘t in Abhangigkeit vorn Entladungsstrom I, fur O, mit p= 5,3 Torr 


verlduft die gemessene Kurve steiler. Die Zahl der pro gelaufenes 
Elektron emittierten Photonen nimmt also mit fallendem Druck zu, 
wie Fig. 7 zeigt, wo B- D mit Hilfe der Formel (1) aufgetragen ist. 
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Die ,,Ausbeute“ ist vom Entladungsstrom weitgehend unabhangig. 
Die Zahl der emittierten Photonen nimmt also linear mit J, zu. Fig. 8 
zeigt dies fiir cine Variation von J, im Verhaltnis 1:60. Der Pfeil be- 
zeichnet die Stromstiirke, bei der die Entladung selbstandig wurde. Bei 
dem Druck von 5,3 Torr gilt diese Messung fiir die Komponenten mit 
uw und «2, Wie einleitend erwahnt, zeigt diese lineare Abhangigkeit, 
6 daB die gasionisierende Strahlung in O, 
durch einfachen ElektronenstoB ange- 
ns | regt wird. Dabei werden offenbar Zu- 
° x stainde angeregt, deren Serien héheren 
& Ionisierungsgrenzen zustreben*. Der 
* Liniencharakter der Strahlung wird 
07 2 + ferner dadurch wahrscheinlich, daf 
; bei Drucken tiber 10 Torr ein einheit- 

licher Absorptionskoeffizient gemessen 
wurde. Bei einer Rekombinations- 
strahlung, die einen gewissen Wellen- 
° langenbereich ausfiillen miiBte, ware 
10° | dieses kaum denkbar. 
° 


70 


E x 0, reinst 
° Stah/tlasthen - O> 


3. Vergleich mit friiheren Ergebnissen 
Absorptionskoeffizienten der O,- 
Strahlung einer Gasentladung, die das 


eigene Gas ionisiert, sind von einigen 
107 Autoren angegeben worden. Die Ta- 


70 = lor 50 ; : 
—+p belle 2 gibt eine Zusammenfassung. 
Fig. 9. ,,Ausbeute‘ fiir Reinstsauerstoff und Die von den genannten Verfassern 


Sauerstoff aus Stahlflaschen. (Zahlrohrdraht 
@ 0,5 mm) 


fiir die Funkenstrahlung angegebenen 
Absorptionskoeffizienten sind wesent- 
lich kleiner als die eigenen Messungen ergeben. Die Bestimmung von yu 
beruht in * auf der Abnahme der Spurendichte in der Nebelkammer, in ® 
und ® auf der Messung der Ziindwahrscheinlichkeit. In diesen Arbeiten 
sind Oberflacheneffekte vermieden. Da bei diesen Versuchen jeweils eine 


* Das Termschema des O,-Molekiils ist in einer Arbeit von WeErISSLER und 
Po Ler! dargestellt. Die Messungen hierzu stammen von Price und CoLttns2 
sowie TANAKA und TAKAMINE%. Aus diesem Termschema folgen 5 Ionisierungs- 
grenzen mit den Wellenlangen: 1000, 763, 723, 682, 610 oN 

1 WEISSLER, G.L., u. Po Lez: J. Opt. Soc. Amer. 42,200 (1952). 

2 PRICE, W.C., u. G. Commins: Phys. Rev. 48) 714 (1035). 

® TANAKA, Y., u. T. TAKAMINE: Sci. Pap. Inst. Phys. Chem. Res., Tokyo 39, 
437 (1942). 

= invomsne, Isle 4. Powe 0), Gill (ORS). 

® Jasmnsk, W., u. W.A. Prowse: Inst. Elec. Engrs. Monograph. 1951, 10; 
IDE, 32. 

6 BAINBRIDGE, G.R., u. W.A. Prowse: Canad. J. Phys. 34, 1038 (1956). 
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Tabelle 2 
a ee ee ee 


| 5 

| Entladungsquelle celta Pago cm? 
a ee 
RAETHER* ..... i Bede cs Unik | 120 5 
JASINSKI und PRowseE® ar Funke | 760 2,58 
BAINBRIDGE und PRowsE®... . | 460— 760 1,18—1,24 
IBDONORE WAC PREZ. Ween cc) es) c Korona | 0,05—50 2360—1,9 


Funkenentladung als Strahlungsquelle benutzt wurde und die gemessenen 
uu die gleiche GréBenordnung haben, liegt die Vermutung nahe, daB die 
Anregungsbedingungen (Intensitat und Wellenlange der Strahlung) im 
Funken und der hier verwendeten Koronaentladung verschieden sind. 
BEMERL und FeEtz benutzten die gleiche Strahlungsquelle wie in der 
vorliegenden Arbeit. Da die mit einer Ionisationskammer gemessene 
, Ausbeute“ in? etwa den gleichen Verlauf hat wie die hier gemessene, 
kann man schlieBen, daB in beiden Arbeiten die gleiche gasionisierende 
Strahlung wirksam war. Die Absorptionskoeffizienten wurden in? aus 
dem Photoeffekt an einer verschiebbaren Photokathode bestimmt. 
Dadurch ist sicher der groBe Unterschied zwischen diesen und den 
eigenen Werten zu erklaren. Da in ” offensichtlich auch Strahlung mit- 
wirkte, die keine Gasionisation bewirkte, da bei Drucken, bei denen die 
gasionisierende Strahlung bereits ausgefiltert war, noch ein Photostrom 
an der Photokathode gemessen wurde, beziehen sich die dort angegebe- 
nen Absorptionskoeffizienten (im vergleichbaren Druckbereich p >1 Torr 
sind in 7 Werte fiir jz, zwischen 38 cm und 1,9 cm™ angegeben) auf 
ein Strahlengemisch. Daher ist eine Ubereinstimmung mit den eigenen 
Messungen nicht zu erwarten. 

Die Wellenlange der hier beschriebenen Strahlung konnte nicht 
bestimmt werden. Es ist jedoch ein indirekter Vergleich mit den Mes- 
sungen von Absorptionskoeffizienten in O, méglich, die fiir eine Anzahl 
von Wellenlangen angestellt worden sind. Diese Arbeiten benutzen 
eine Kapillarentladung als Strahlungsquelle. Mit einem Gitterspektro- 
graphen als Monochromator werden einzelne Wellenlangen ausgesondert 
und deren Absorption in teilweise verschiedenen Versuchsanordnungen 
untersucht. 

Von WEISSLER u. Mitarb.* wurde das Gebiet 2>200A und von 
WATANABE und Marmo® das Gebiet 1500 A>A>850A untersucht. 
Der kleinste Absorptionskoeffizient, der hier fiir eine Wellenlange 
kleiner als die Ionisierungsgrenze gemessen worden ist, hegt be1 A= 
1017,8 A mit ~=26,7cm™+. Eine groBe Anzahl von Linien zeigt “= 
40 cm, was dem hier gemessenen ju entsprechen wiirde. Nach kiirzeren 

7 BEMERL, W., u. H. Fetz: Z. angew. Phys. 8, 424 (1956). 

8 WaInFAIN, N., W.C. WaLKER u. G.L. WEISSLER: Phys. Rev. 99, 542 (1955). 


9 WATANABE, K., u. F.F. Marmo: J. Chem. Phys. 25, 965 (1956). 
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Wellenlingen hin wird « wesentlich gréBer und nimmt Werte bis zu 
1460 cm! an. Die u® und w® in der vorliegenden Arbeit sind also 
durchaus moégliche Werte. 


IV. EinfluB von Alkoholdampf auf die Gasionisierung 
in einem Luft-Argon-Gemisch 
In einer Arbeit von ALDER, BALDINGER, HUBER und METZGER? 
ist aus Messungen der Ziindwahrscheinlichkeit zweier Zahlrohre in 
Abhangigkeit von Alkoholdampfzusatzen ein Wert ftir den Absorptions- 


Di koeffizienten des Alkohols fiir 
L “Oak Luft Argon (3:7) +1,96 %e Alkohol die gasionisierende Strahlung 
a, -1- 106% -"- ok ~ 
UR ae af 56% 0-7 des Fiillgases errechnet wor- 
L Lutt-Argon (3:1) wei TReee den. (Das Fiillgas bestand aus 
- o7 . . 
15|« ---- Luft Pal 3c: wis einem Gemisch von Luft und 
+ « oe ss a ° -. . 
F a eh ~7 2 Argon im Verhaltnis 3: 1.) Um 
[ pig ne weaw hk] einen Vergleich der Ergeb- 
ai He ia Sees oth! & 5 fs x 
Kee PROMO) Serene: * nisse zu ermdglichen, die mit 
: ag ee 


der gleichen Strahlungsquelle, 
aber verschiedenen Methoden 
erzielt wurden, wurde fiir die 
eigenen Messungen das gleiche 
Gas verwendet *. Zunachst 
wurde das Fiillgas ohne Alko- 
holzusatz untersucht. Fig. 10 
Pate wb Hit. sung, oe und 11 zeigen Absorptions- 
2 4 60. lor é0 koeffizienten und ,,Ausbeute“ 

"ipo j fiir Luft und das Luft-Argon- 
Fito, Absrptonstontitnten, dex ban besiioetes._Gemisch. Der” EinfluS: vor 
Argon in dem Gemisch ist 

nicht groB. Einen wesentlichen Unterschied ergeben erst gréBere Zu- 
satze von Argon. Die Reproduzierbarkeit dieser MeBwerte war sehr gut. 
Ein Zusatz von Alkoholdampf veranderte die Verhdltnisse wesent- 
lich. In Fig. 10 und 11 ist dies fiir einige Alkoholzusatze gezeigt. Der 
besseren Ubersicht wegen sind hier nicht alle MeBreihen eingetragen. 


* Die Ionisationspotentiale sind: 


Ne 15,58 WV nach 1 

O, 12,075 V nach 12 

A 15,75 V-nach 8 

C,H;OH 10,50 V nach 22, 
10 ALDER, F., E. BALDINGER, P. HUBER u. F. METZGER: Helv. phys. Acta 20, 
73 (1947). 

11 HERZBERG, H.: Molecular spectra. New York: D. van Nostrand Comp. 
12 WATANABE, K.: J. Chem. Phys. 26, 542 (1957). 
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Diese Ergebnisse wurden in folgender Hinsicht ausgewertet. Einmal 
in bezug auf den EinfluB des Partialdrucks des Alkoholdampfes # 
auf den Absorptionskoeffizienten [Formel (9)| und andererseits auf 
den Einflu8 des Partialdrucks des Tragergases f) [Formel (9) und 
Tabelle 3]. 


Mit den Bezeichnungen 


fo Partialdruck von Luft + 


707 


Argon, 

é Partialdruck des Alko- 
hols, 

Rimn(P, Pp) gemessene Ab- 7” 


sorptionskoeffizienten 


ist der vom Alkohol zusatz- 
lich herriihrende Absorptions- { 
koeffizient Ak,,, 


Akan (p, Po) = Reiss (p, Po) | 7 os 


gor?) ey 
ire | are (0, Po) cm J is Ai (3:7) 


sesesen +056 % Alkoho! 
Eine Auswertung der MeB- . +706 % -"- 


ergebnisse zeigt, da sich White 
die Kurven Ak,, (pf, 40) und 
Akgs4(p, 40) decken. Akg,(p,60) ™ 7 70 Torr 700 
ist etwa 4% _ kleiner als — /-o 

A Ro (p, 60) e iauavel A a (p, 80) Fig. 11. ,,Ausbeute‘' der oben bezeichneten Gasgemische 
etwa 4% kleiner als A ky (fp, 80). 

Fiir eine monochromatische Strahlung ware nach dem Beerschen Gesetz 
eine lineare Zunahme der Werte Ak,,,, mit steigendem f zu erwarten, die 
Ak,,,, nehmen aber starker als linear zu. Dies ist sicher auf die Wirkung 
von mehreren Strahlungskomponenten zuriickzufiihren, deren Existenz 
sich aus dem nichtlinearen Verlauf des Absorptionskoeffizienten ,,,,, 
(0, fp) in dem Gemisch ohne Alkoholzusatz ergibt. Einen klaren Ver- 
lauf ergibt die Umrechnung von 4fk,,,,(p, po) auf einen Alkoholdruck 
von 760 Torr, also 
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ANT (p, po) =A Ry n (p, Po) ie i emt. (8) 
Fig. 12 zeigt Aps3(P, po) fiir ) = 80, 60, 40 Torr. Wegen der geringen 
Genauigkeit bei kleinen wurden nur Werte fiir p= 0,3 Torr verwen- 
det. Aus der linearen Zunahme von A /193(p, po) mit dem Alkoholdruck 
p ergibt sich, daB Ak23(P, po) einen linearen und einen quadratischen 
Anteil hat. In dem untersuchten Druckbereich laBt sich Akg3(, fo) 
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wie folgt darstellen: 


Aky3(p, Po) = = 32" Po Pea setae aoa “pcm. (9) 
(Dabei sind Aj1.3(f, 60) mit p=0,8 und 0,9 Torr nicht beriicksichtigt.) 
Das positive Vorzeichen des quadratischen Gliedes kann dadurch ge- 
deutet werden, daB mit wachsendem Alkoholdruck die schwacher 
absorbierbare Komponente des wirksamen Strahlengemisches schwa- 
cher angeregt wird als die mit hoher Absorption *. 


7000 : 
= 
{ 500 ae pa eee 


02 OY 06 98 Jlorr 740 
a 


Fig. 12. Absorptionskoeffizient Aj., des Alkohols (nahere Bezeichnung im Text). p = Alkoholpartialdruck. 
bo = Partialdruck von Luft-Argon (3:1) 


Der Verlauf des Absorptionskoeffizienten der Luft-Argon-Mischung 
ohne Alkoholzusatz (Fig. 10) gehorcht offensichtlich nicht dem Beer- 
schen Gesetz (vgl. Fig. 4 mit Fig. 10). Es sind hier mindestens zwei 
Strahlungskomponenten beteiligt. Bildet man aus den MeBwerten der 
Fig.10 die GroBe 

Fb) = BslO- 0 haalOt 5 760. 

oat 0 

so erhalt man ein MaB fiir die Qualitat der Strahlung. In Tabelle 3, 
Spalte 2, sind drei dieser Werte aufgetragen. Daraus ersieht man, dab 
mit abnehmendem Druck f, starker absorbierbare Strahlung in die 
Kammer gelangt. Den gleichen Gang zeigen die Absorptionskoeffi- 
zienten A ft93(p, fp) in Alkohol (Fig. 12). Ein quantitativer Vergleich 
der p)-Abhangigkeit der Absorptionskoeffizienten jz (fo) sowie A M153 (2, Pp) 
ist aber nur fiir kleine Drucke Af, d.h. im Grenzfall fiir 


en A fo3(P, bo) = At23 (0, po) 


(10) 


gestattet, da nach den obigen Ausfiihrungen tiber den -Verlauf des 
Absorptionskoeffizienten in Alkohol die urspriingliche Strahlungs- 
zusammensetzung durch den Alkohol verandert wird. Ay3(0, po) zeigt 


* Unter der Voraussetzung, daB die Strahlungsanregung durch den Alkohol 
nicht gestért wird, miiBte das quadratische Glied negatives Vorzeichen haben, da 
mit zunehmendem Alkoholdruck eine starkere Ausfilterung der Strahlung mit dem 
groBeren Absorptionskoeffizienten zu erwarten ist. 
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die Spalte 3 der Tabelle 3. Der Quotient Abs: weal in Spalte 4 gibt 
. . - Mp 
an, um wieviel starker der Alkohol die Strahlung des Tragergases ab- 


sorbiert als das Tragergas selbst. Die geringe Anderung dieses Quo- 
tienten um nur 8% gegeniiber einer Anderung von A fo3(0, pp) um 40% 
zeigt, daB die £)-Abhangigkeit von Aj.3(0, 69) darauf zuriickzufiihren 
ist, daB bei niedrigerem Druck des Fiill- 
gases eine starker absorbierbare Kompo- 
nente durchdringt und dadurch Au gréBer 
wird. 
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Tabelle 3 


Po & (Po) Ass (0, po) — 


So 6,6 380 5 
60 7,85 440 56,0 
40 9,95 530 5 


In Fig. 13 ist die ,,Ausbeute‘‘ in Ab- 
hangigkeit von 


a Fog (P, Po) + Fga (Ps Po) 
Z 


dargestellt. Durch den Punkt mit p= ——= fifpuirve 
0,203 Torr ist die theoretische Kurve ge- --- theor Verlauf 
legt. Die tatsachliche Abnahme von A ist 
also groBer, als theoretisch zu erwarten ist. OSs 7 Magan ag 
Auch dieser Effekt deutet auf die oben mm ih 

“i | ea ! = Fig. 13. ,,Ausbeute‘‘ des Luft-Argon- 
erwahnte \ eranderung der Anregungs Atiotlal Gouitsches in Abhangigkeit 


bedingungen durch Alkoholzusatz. vom mittleren Absorptionskoeffizienten 
R= (Rog + hg 4)/2 bei Py) = 80 Torr 


Vergleich mit der Messung ?°. 

In der Versuchsanordnung ! waren zwei Zahlrohre schrag einander 
gegentibergestellt, so daB Photonen, die am Ende des einen Zahlrohrs 
gebildet wurden, in dem Ende des zweiten Zahlrohrs eine Entladung 
ziinden konnten. Aus der Anzahl der Koinzidenzen wurde die Ziind- 
wahrscheinlichkeit berechnet. Es wird dort der Absorptionskoeffizient 
von Alkohol fiir die gasionisierende Strahlung des Tragergases zu 


L760 —= 640 cm 1 


angegeben. Dieser Wert ergab sich aus Messungen der Ziindwahr- 
scheinlichkeit bei Alkoholdrucken von 0,2 und 0,3 Torr und einem 
Gesamtdruck von 80 Torr*. 


x Die Absicht der Autoren!® war, die Gasionisierung in einem mit Argon 
gefiillten Zahlrohr und deren Beeinflussung durch Alkohol zu untersuchen. Da aber 
in reinem Argon bei geringen Zusdtzen von Alkohol kein Plateau zu erreichen war, 
benutzten sie eine Luft-Argon-Mischung. Nach Fig. 10 und 11 ist aber ein SchluB 
auf die Verhaltnisse in reinem Argon aus den vorliegenden Messungen kaum statthaft. 
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Die eigenen Messungen (Fig. 12) ergeben niedrigere Werte und eine 
Abhangigkeit von p: 
p =0,2 Ire 40 Ces, 
p= 0,3 Hireg = ASO cia 
Der Grund fiir die Verschiedenheit beider Ergebnisse ist folgender. 


In!° wird der Absorptionskoeffizient aus der Naherungsformel 


if sore Se 
Ne “aoe s 


berechnet, und zwar aus Messungen bei zwei verschiedenen p zu 
po: In W,N./WN, 
S (po — Py) : 
wobei W Ziindwahrscheinlichkeit, 
p Alkoholpartialdruck, 
fi, 700 Torr, 
s Abstand der beiden Zahlrohre, 


N Zahl der Photonen pro Impuls, die das zweite Zahlrohr ohne 
Alkoholzusatz erreichen. 


(11) 


b= 


Da iiber N in?!° keine Angaben gemacht werden konnten, wurde 
N,=N, angenommen. Diese Voraussetzung besagt aber, da die An- 
regungsbedingungen durch den Alkohol nicht verandert werden. Da 
jedoch nach Fig. 13 N,>N, ist, wird « in! zu groB berechnet. 


Uber die Untersuchung anderer Gase und Gemische wird spater 
berichtet. 


Diese Arbeit wurde im Rahmen einer Diplomarbeit im Institut fiir Angewandte 
Physik der Universitat Hamburg angefertigt. Dem Leiter des Institutes, Herrn 
Professor Dr. H. RarruHeEr, danke ich fiir die Anregung dieser Arbeit und viele 
fordernde Diskussionen. 
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Aus dem Institut fiir Experimentelle und Angewandte Physik 
der Universitat Tiibingen 


Direkte Sichtbarmachung von Metalloberflachen 
mit ionenausgelésten Elektronen 


Von 
W. Bay 
Mit 14 Figuren im Text 


(Eingegangen am 17. Februar 1958) 


In dem Mikroskop zur direkten Sichtbarmachung von Metalloberflachen mit 
Elektronen, die durch IonenstoB ausgelést werden, dient die Kathode eines elektro- 
statischen 50 kV-Immersionsobjektives als Objekt. Der Kanalstrahl aus einem 
seitlich angebrachten Entladungsrohr trifft unter einem Winkel von etwa 10° auf 
die Oberflache. Gegeniiber friiheren Verdffentlichungen aus dem Tiibinger Institut 
bringt diese Arbeit folgende Verbesserungen und neue Untersuchungen: 

Durch verbesserte physikalische und technische Ausbildung des Kanalstrahlrohres 
werden konstantes Brennen gewdahrleistet und friihere Riickwirkungen auf die 
Bilderzeugung vermieden. 

Es wird durch exakte Justierung und optimale Begrenzung der Aperturblende eine 
Auflésung von 500 A erreicht. Die theoretische Grenze nach der Recknagelschen 
Theorie und nach Uberlegungen von H. Borrscu liegt bei 150 A. 

Die durch den flachen Einschu8winkel des Ionenstrahls hervorgerufene eindrucks- 
volle Plastik des Bildes wird als Funktion des Winkels demonstriert. 5 bis 10° er- 
weisen sich als am giinstigsten, da bei noch kleineren Winkeln die langen Schatten 
oft Feinstrukturen verbergen und der Zerstaubungseffekt sehr groB wird. 

Der EinfluB des Ionenbombardements wird studiert und ein Weg zur Herstellung 
von Bildern ohne wesentliche Schadigung der Oberflache gewiesen. 

An einer Aufnahme eines perlitischen Graugusses mit Kohlenstoff- und Sulfid- 
einschliissen wird die hervorragende Materialdifferenzierung infolge der verschie- 
denen Elektronenausbeute gezeigt. 

Uber Beobachtungen bei hohen Temperaturen wird in einer gesonderten Arbeit 
berichtet. 


I. Einleitung 


Von den Anwendungsgebieten der Elektronenmikroskopie kommt 
der Oberflachenabbildung groBe Bedeutung zu. Mit dem Mahlschen Ab- 
druckverfahren lassen sich viele Untersuchungen im Durchstrahlungs- 
mikroskop durchfiihren. Haufig kann jedoch kein Gebrauch davon 
gemacht werden, so z.B. bei der Beobachtung von Gefiigeanderungen 
als Funktion der Temperatur, oder wenn es darum geht, unterschied- 
liche Materialien zu differenzieren. Es wird deshalb seit langem versucht, 


289 W. BAYH: 


mit Hilfe von speziellen elektronenoptischen Verfahren Oberflachen 
direkt sichtbar zu machen. Es gibt bereits mehrere Verfahren, die Be- 
deutung erlangt haben. In dieser Arbeit soll jedoch nur auf die Wir- 
kungsweise des elektrostatischen Emissionsmikroskops eingegangen 
werden. 

Im Immersionsobjektiv wird die zu untersuchende Oberflache durch 
Aufheizung, Bestrahlung mit kurzwelligem Licht oder durch Beschuf 
mit Korpuskularstrahlen zur Emission von Elektronen angeregt und 
dann mit Hilfe von elektrostatischen oder magnetischen Linsen im 
,,Eigenlicht’ abgebildet. Nachdem A. RECKNAGEL? die Bedingungen 
fiir die Erzielung hoher Auflésung theoretisch ermittelt hatte, konnten 
im Jahre 1942 H. Manr?, H. BorerscH® und W. MECKLENBURG* mit 
elektrostatischen Immersionsobjektiven, sowie E. KINDER® mit einer 
magnetischen Jochlinse Abbildungen von Gliihkathoden herstellen. Die 
Auflésung dieser Mikroskope schwankte zwischen 400 A und 1500 A. 
H. Mau_® versuchte auch, mit ionenausgelésten Elektronen von Ober- 
flachen Bilder zu erzeugen. Da jedoch in seiner Anordnung die Kathode 
der Ionenquelle zugleich das Objekt darstellte, lieBen Stérungen im Ent- 
ladungsraum hohe Auflésungen nicht erreichen. 


Die erfolgreiche Anwendung einer Gasentladungskathode als Elek- 
tronenquelle im Durchstrahlungsmikroskop durch G. INDUNI’ veran- 
laBten G. MOLLENSTEDT und H. DUKER®, die Energieverteilung von Elek- 
tronen aus der Gasentladung zu messen. Die gefundene Halbwertsbreite 
von etwa 2 eV berechtigte zu der Annahme, da8 es méglich sei, mittels 
ionenausgeloster Elektronen ttbermikroskopische Auflésung zu erhalten. 
Mit einer ersten Versuchsanordnung wurde die Leistungsgrenze des 
Lichtmikroskopes erreicht?. 


Durch wesentliche Verbesserungen des Abbildungssystems konnte 
spater von G. MGLLENSTEDT und M. KELLER? die Auflésung auf etwa 
1000 A gesteigert werden. 


In der vorliegenden Arbeit wird versucht, das beschriebene Ver- 
fahren zur direkten Sichtbarmachung von Oberflachen mittels ionen- 
ausgeléster Elektronen weiter zu verbessern. 


1 RECKNAGEL, A.: Z. Physik 117, 689 (1941). 

+ Mati, El.) Z. techn. Phys 23 44711942). 

3 Boerscu, H.: Naturwiss. 30, 120 (1942). 

4 MECKLENBURG, W.: Z. Physik 120, 21 (1942). 

5 KInp_Er, E.: Naturwiss. 30, 594 (1942). 

6 Maut, H.: Ann. Physik 31, 425 (1938). 

? InDuNI, G.: Helv. phys. Acta 20, 463 (1947). 

8 MOLLENSTEDT, G., u. H. Diixer: Z. Naturforsch. 8a, 79 (1953). 

9 MOLLENSTEDT, G., u. H. Diixer: Optik 10, 192 (1953). 

10 MOLLENSTEDT, G., u. M. KELLER: Radex-Rundschau 4/5, 153 (1956). 
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II. Aufbau des Emissionsmikroskops 


Der schematische Aufbau der Versuchsanordnung ist aus Fig. 1 
ersichtlich. Abbildendes Element des Emissionsmikroskops ist ein 
elektrostatisches Immersionsobjektiv, bestehend aus Kathode, Gitter- 
elektrode und Anode. Kathode und Gitterelektrode befinden sich auf 
einem Potential von etwa —50kV, die 
Anode ist geerdet. Zur elektrischen /)<@kV 
Scharfstellung wird an die Géitter- 
elektrode eine zwischen 0 und 300 V 
variable Zusatzspannung gelegt. Die 
Kathode ist zugleich das Objekt und 
kann in horizontaler und vertikaler 
Richtung verschoben werden. Das Ob- 
jekt muB zur Vermeidung von Nieder- 
schlagen auf etwa 150° C aufgeheizt 
werden". Hierzu dient eine toroidfér- 
mige Heizwendel, die aus einem Akku- 
mulator gespeist wird. Das 50fach ver- 
groBerte Zwischenbild wird mittels eines 
elektrostatischen Projektives nachver- 
groBert. Die VergréBerung ist durch An- 
derung der Projektivspannung einstell- 
bar. Maximale VergréBerung und Ver- 
zeichnungsfreiheit erhalt man, wenn das 
Projektiv an Kathodenpotential liegt. 
Das Endbild ist mittels eines binoku- 
laren Einblicks auf einem Fluoreszenz- sk ieee Pe 6 aids 
leuchtschirm beobachtbar. Unterhalb und Objekt; G Gitterelektrode; E Anode 
dieses Leuchtschirmes befindet sich ein ewe Ce tee as peal 
gegen die Mikroskopsaule vakuumdicht __ jektiv; F Einblickrohr; K Kathode und 

3 - : A Anode des Kanalstrahlrohres; S Leucht- 
verschlieBbares Photogehaduse. Die ae 
maximale VergréBerung betragt 1500. 

Zur Begrenzung der Strahlapertur befindet sich in der Brennebene 
des Immersionsobjektives eine Feinblende. Sie kann wahrend des Be- 
triebes horizontal und vertikal zentriert werden. 


Die Ionenquelle ist seitlich am Immersionsobjektiv angebracht. 
Durch eine Drosselblende trifft der Ionenstrahl auf das Objekt. Der 
Blendenkanal ist so bemessen, daB im Abbildungsraum ein Vakuum 
von 8 - 10-4 Torr herrscht. Der Winkel zwischen Objekt und Ionenstrahl 
JABt sich zwischen 0 und 20° einstellen. Als Ionenquelle bewahrte sich 


ail 


11 M6LLENSTEDT, G., u. W. Husiae: Optik 11, 528 (1954). 
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ein Kanalstrahlrohr nach C. Harrer®, dessen Aufbau in Fig. 2 wieder- 
gegeben ist. 

Anode und Kathode sind aus V2A-Stahl gefertigt. Wahrend die 
Anode vakuumdicht in den Isolator aus Vinidur eingeschraubt ist, wird 
die Kathode mittels Uberwurfmutter auf die Stirnflache des Isolators 
gedriickt. Bei gelockerter Uberwurfmutter laBt sich die Kathoden- 
blende relativ zur Anodenblende zentrieren. Der Abstand zwischen 
Kathoden- und Anodenzylinder betragt 3 mm. Er ist so bemessen, daB 
die Gasentladung nur in der Anodenblende brennt. Die Entladungs- 
spannung wird mit Hilfe eines Vorwiderstandes zwischen 15 kV und 


hy 
BEL RUBALBEREDEDERE DEE BERASESEEEEI 
C z 


Fig. 2. 40 kV-Kanalstrahlrohr fiir das Oberflachenmikroskop mach C. Harter. K Kathode; A Anode; 
D Drosselblende; J Isolator; G Gaszufiihrung; F Federungskérper; J Justierschraube 


40 kV eingestellt. Die maximale Entladungsstromstarke betragt 100 wA, 
die maximale Ionenstromstarke etwa 1 uA. Die Gaszufuhr erfolgt 
durch die Anode und wird mit Hilfe eines Nadelventils nach H. EwaLp!8 
reguliert. Zur Erzielung hoher Intensitat ist das Entladungsrohr még- 
lichst nahe an das Objektiv herangefiihrt. 

Die beschriebene Anordnung zeichnete sich durch geringen Auf- 
wand und einfache Handhabung aus. Sie erméglichte eine stérungsfreie 
Abbildung, sowohl mit elektrostatischen als auch mit magnetischen 
Linsen. Bei Verwendung kleinster Aperturblenden von etwa 10u 
Durchmesser und 1500facher VergréBerung betrug die Belichtungszeit 
zwischen 5 und 10 sec. 


III. Erreichung der Auflésungsgrenze 
1. EinfluB der spharischen und chromatischen Abberration 
Das Auflésungsvermégen des Immersionsobjektives wurde von 
A. RECKNAGEL’ berechnet. Als Ergebnis der geometrisch-optischen 


Rechnung ergibt sich ftir den Durchmesser eines auf das Objekt bezoge- 
nen Zerstreuungskreises 


dant 1+c (4) (1) 


12 HAILER, C.: Wiss. Veréff. Siemens-Werk 17, 321 (1938). 
13 EwaLp, H.: Z. Naturforsch. 5a, 230 (1950). 
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U = Beschleunigungsspannung, ¢ = Voltaquivalent der Austrittsener- 
gie, / = Abstand zwischen Kathode und Anode, C = Linsenkonstante, 
m = numerischer Faktor. 


Das erste Glied der Gl. (1) gibt die spharische und chromatische 
Abberration des als homogen angenommenen Beschleunigungsfeldes 


U , 
= 7 an. Im zweiten Ausdruck sind die spharische Abberration der 


Sammellinse und héhere Naherungsglieder des Beschleunigungsfeldes 
enthalten. Nach einer vorsichtigen Abschatzung kann dieses Glied 
gegentiber dem ersten vernachlassigt werden. Man erhilt daher den 
Durchmesser des Zerstreuungskreises durch die Gleichung 


d=n—. (2) 


Mit Hilfe von Gl. (2) kann das Auflésungsvermégen des in dieser Arbeit 
verwendeten elektrostatischen Immersionsobjektives abgeschatzt werden. 


Die Feldstarke E: Die elektrische Feldstarke vor der Kathode wurde 
von A. SEPTIER" fiir mehrere elektrostatische Immersionsobjektive im 
elektrolytischen Trog gemessen. Dabei stellte er fest, daB der Zahlen- 
wert von FE niemals gréfer sein kann als der des Potentialunterschiedes 
zwischen Kathode und Anode. Dies ist darauf zuriickzufiihren, daB die 
Gitterelektrode eine abschirmende Wirkung auf das Beschleunigungsfeld 
austibt. In unserem Fall ware bei einer Beschleunigungsspannung von 
50 kV héchstens eine Feldstarke von 50 kV/cm zu erwarten. 

Austrittsenergie der Elektronen: Die aus der Kathode austretenden 
Elektronen weisen ein kontinuierliches Energiespektrum auf, das einer 
Maxwell-Verteilung ahnlich ist. Nach G. MOLLENSTEDT und H. DUKER® 
betragt die Halbwertsbreite dieser Verteilung 2eV bei einer Ionen- 
energie von 40 keV. Nach A. RECKNAGEL ist es zulassig, fiir e- ¢ zur 
Berechnung des Zerstreuungskreises die wahrscheinlichste Elektronen- 
energie E,, einzusetzen. Bei bekannter Halbwertsbreite E, laBt sich 
dieser Energiewert aus der Maxwell-Verteilung berechnen. Fiir £,= 
2eV erhalt man E,,=0,8eV. Man rechnet deshalb nicht zu giinstig, 
wenn man fiir ¢ den Wert 1 V annimmt. 

Der Faktor m: Fiir » erhalt man in der GauBschen Bildebene den 
Wert 4 und damit fiir die Auflosungsgrenze 

Amin = 4 = . 
Betrachtet man aber den Zerstreuungskreis in der Ebene des engsten 
Biindelquerschnitts, so erhalt man 


te] 
— op eee” 
dai tod aes 


14 Spprier, A.: Ann. Radioelectr. 9 (1954). 
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Auf Grund der Messungen von A. SEPTIER erscheint es gerechtfertigt, 
fiir n den Wert 1,2 anzunehmen. 

Mit E=50kV/cm, e=1 V und »=1,2 erhalt man aus Gl. (2) eine 
theoretische Aufldsungsgrenze von 2400 A. Dieses Ergebnis steht in 
Ubereinstimmung mit dem Experiment. 


2. Verbesserung des Auflésungsvermégens durch A perturbegrenzung 
Eine Verbesserung des Auflésungsvermégens l]a8t sich nicht nur 
durch eine Erhéhung der Feldstaérke, sondern auch durch scharfe Be- 


grenzung der Apertur erreichen. Der Durchmesser des Offnungsfehler- 
scheibchens ergibt sich nach 


A : 

600 H. BoErscuH?® bei Verwendung 
ee einer Blende vom Radius 7 zu 
600 

$00 ry \2 

m ete 

Se . . . . 
200 Dabei ist f/ die Brennweite 


a 
8 


des Immersionsobjektives (f= 

70 20 50 40 so 4 7,2mm) und k eine Konstante 

Fig. 3. piiditeiees Hare lie | des Blendendurch- von der Dimension einer Lange 

messers in der Brennebene des Immersionsobjektives (k =(0),7/ cm). Demzufolge hat 

der Offnungsfehler einen um 

so geringeren EinfluB auf die Bildqualitat, je kleiner der Blendenradius 

gewahlt wird. Man darf aber andererseits nicht unter einen bestimmten 

Wert heruntergehen, da sonst die Beugungsunscharfe gréBer wird als 
der Offnungsfehler. 


Fir den Durchmesser des Beugungsscheibchens liefert die Theorie 
den Ausdruck 


Dabei ist A=0,05 A die Elektronenwellenlange. 


Durch quadratische Uberlagerung beider Ausdriicke erhalt man das 
resultierende Fehlerscheibchen 


d = a? + a2. 


Fir einen bestimmten Blendenradius 7,,;,, welcher der Fig. 3 entnommen 


werden kann, hat das resultierende Fehlerscheibchen ein Minimum. 
Man findet7,.3, = 15 


Als Blendenmaterial wurde zunachst Platin verwendet. Auf die 
Dauer erwies sich dieses jedoch als ungeeignet, weil durch den intensiven 


16 BoERscH, H.: Z. techn. Phys. 23, 129 (1942) 
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Elektronenbeschu8 die Blende schnell aufgebohrt wurde. Auch Ver- 
suche mit Wolframblenden waren nicht erfolgreich, weil das gesinterte 


Fig. 4a—d. Bildqualitat als Funktion des Blendendurchmessers. a Ohne Aperturblende; b 100 u; c 35 u; 
d10u. Vel=800, Vgegs=2900 


Wolframblech leicht spréde und dadurch briichig wurde. Dagegen er- 
wiesen sich Tantalblenden der starken Belastung gewachsen. 


Fig. 5a—c. Einflu® der Blendenstellung auf die Bildqualitat. a Richtige Stellung. Aperturblende befindet 
sich in der Brennebene. b Blendenbohrung nicht in der optischen Achse (Blende horizontal verschoben). 
c Blendenbohrung nicht in der Brennebene (Blende vertikal verschoben). Ve1=800, /ge3 = 2000 


Um die Bildqualitat in Abhangigkeit vom Blendendurchmesser 
priifen zu kénnen, wurde von einem Testobjekt eine Bildreihe aufge- 
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nommen. Fig. 4a zeigt ein Bild dieses Objektes ohne Blende. Dagegen 
wurden die Bilder der Fig. 4b—d mit Blenden zwischen 100 » und 10 u 


Durchmesser aufgenommen. 


3. Bildfehler durch falsche Blendenstellung 

Zwei Bedingungen sind zu erfiillen, damit bei Verwendung von 
Aperturblenden eine Verbesserung des Auflésungsvermégens eintritt: 
Die Blende muB sich in Hohe der Brennebene des Objektives befinden. 
Ferner soll der Blendenhalter mdédglichst 
rotationssymmetrisch sein und der Blenden- 
mittelpunkt in der optischen Achse hegen. 
Ist eine dieser beiden Bedingungen nicht er- 
fiillt, so treten zusatzliche Abbildungsfehler 
wie Astigmatismus und Koma auf. 

Fig. 5a zeigt die Oberflache eines Stahl- 
gefiiges bei richtiger Blendenstellung. Eine 
geringfiigige Verschiebung der Blende in 
horizontaler Richtung genitigt, um ein astig- 
matisches Bild zu erzeugen, wie Fig. 5b 
zeigt. Der Astigmatismus entsteht, weil 
die Blende sich im Feld des Immersions- 
objektives befindet und eine Verschiebung 
in horizontaler Richtung die Rotationssym- 
metrie des Feldes stért. Die Blendenstellung 
mu daher vor jeder Aufnahme kontrolliert 


Fig. 6. Zur Einstellung der Apertur- 
blende. Bl, Richtige Stellung. Die : : 
Randstrahlen werden ausgeblendet. | Werden. Durch eine Verschiebung der Blende 


Bi, Falsche Stellung. Die Zentral- : 2 iA Se z x 
strahlen werden ategeblendet uaa. 1% Vertikaler Richtung aus der Brennepene 


die Randstrahlen zugelassen erhalt man ein Bild, wie es in Fig. 5c 

wiedergegeben ist. Nur ein kleiner Mittel- 

bereich erscheint scharf, wahrend die Punkte der Randzone zu radialen 

Strichen entartet sind. Nach Fig. 6 entsteht dieser Bildfehler dadurch, 

daB bei falscher Blendenstellung Elektronen zur Abbildung beitragen, 

welche Linsenbereiche weit auBerhalb der optischen Achse durchlaufen 
haben und die bei richtiger Blendenstellung ausgeblendet wiirden. 


4. Experimentelle Bestimmung der Auflisungsgrenze 
Die Bestimmung der Auflésungsgrenze wird nach den von E. 
BRUCHE und O. SCHERZER! formulierten Bedingungen gefiihrt. Zwei 
Punkte gelten als aufgelést, wenn man sie gerade noch getrennt wahr- 
nehmen kann. Damit Tauschungen durch Plattenkornanhaufungen 
vermieden werden, sind die getrennten Punkte auf zwei Photoplatten 


16 BrRUcHE, E., u. O. SCHERZER: Phys. Bl. 6, 369 (1950). 
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nachzuweisen. Um den EinfluB von Abbildungsfehlern und Stérfeldern 
berticksichtigen zu k6énnen, soll die Auflésungsbestimmung auch in 
zwel zueinander senkrechten Richtungen durchgefithrt werden. Da im 
Emissionsmikroskop das Objekt zugleich die Kathode des Immersions- 
objektives darstellt, darf dieses an der Oberflache keine groben Rauhig- 


Fig. 7au.b. Auflésungsbestimmung an Reinstaluminium. UBesehl.=50kV; Upntl,=30kV. Iges=150 UA 
(Potentiometerstrom mit einbezogen). Jpnt].=30 uA, Durchmesser der Aperturblende 10 yu. Apertur 


7°10-4; Vej=1500, Veeg=18 000 


keiten aufweisen, weil hierdurch das Feld vor der Kathode gestoért wird. 
In der Fig. 7 ist eine Auflésungsbestimmung an poliertem Keinst- 
aluminium durchgefiihrt. 

Die Erfahrung zeigt, daB das angegebene Verfahren nur bedingt an- 
wendbar ist. Durch den IonenbeschuB wird die Oberflache verandert 
und es ist deshalb nicht immer méglich, auf zwei nacheinander herge- 
stellten Aufnahmen dieselbe Objektstelle wiederzufinden. AuBerdem 
erfolgt der Abbau des Objektes durch den IonenbeschuB bevorzugt in 
Richtung des Ioneneinschusses, so daB in dieser Richtung ein Astigma- 
tismus vorgetiuscht wird. Trotz dieser Schwierigkeiten konnte eine 
Auflésungsgrenze zwischen 500 und 600 A nachgewiesen werden. 


IV. Bildplastik als Funktion des Ioneneinschufwinkels 


Es liegt nahe, die Plastik des Bildes durch Anderung des Ionenein- 
schuBwinkels zu verbessern. Bisher betrug der Einfallswinkel des 
Ionenstrahls 20°. Um diesen Winkel andern zu kénnen, wurde die 


Z. Physik. Bd. 154 20 
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a b 


Fig. 8a u. b. Bildplastik in Abhangigkeit vom IoneneinschuBwinkel. Objekt: Ferrit mit Perlitinseln. a Ein- 
schuBwinkel 20°; b EinschuBwinkel 2°. Ver = 750; Vges = 2000 


Fig. 9, V2A-Stahl, EinschuBwinkel 8°. Vey 750, Vges=3100 
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Tonenquelle mit Hilfe eines Federungskérpers schwenkbar angeordnet. 
Das Immersionsobjektiv konnte durch ein Feingewinde in vertikaler 
Richtung bewegt werden. Auf diese Weise war es moglich, Winkel 
zwischen 20 und 0° einzustellen. 

Um die Verbesserung der Bildplastik demonstrieren zu kénnen, 
wurden von mehreren Objekten Vergleichsaufnahmen bei Winkeln 
zwischen 20° und 0° gemacht. Die Vor- und Nachteile des flachen Ein- 
schuBwinkels werden aus der Fig. 8 ersichtlich. Bei kleinem Ionen- 
einfallswinkel kommt in dem hier gezeigten Objekt der ferritische Unter- 
grund besser zum Vorschein, andererseits ist die Wiedergabe der Perlit- 
lamellen schlechter, weil der Schattenwurf den Untergrund verdeckt. 

Fiir die Beobachtung von Oberflachen erwies sich ein Einschuf- 
winkel zwischen 5 und 10° als am giinstigsten. Die Fig. 9 wurde unter 
dieser Bedingung aufgenommen. Gegen die Verwendung eines extrem 
kleinen EinschuBwinkels spricht der erhebliche Abbau der Oberflache 
und der starke Intensitatsverlust. Gegeniiber groBeren Einfallswinkeln 
ist die Belichtungszeit mehr als verdreifacht. 


V. Objektveranderung durch den IonenbeschuB 

1. Nachweis der V eranderungen 
Es ist bekannt, daB durch den Aufprall von Ionen auf den Festkérper 
Kathodenzerstaéiubung eintritt. Diese Erscheinung ist auch hier zu er- 
warten. Die dadurch verursachten Veradnderungen an der Oberflache 

sollen an einigen Beispielen demonstriert werden: 
Die in Fig. 10 dargestellte Oberflache von Reinstaluminium wurde 
intensiv mit Ionen beschossen. Mit einem Ionenstrahl derselben Intensi- 
tat wurde darauf ein martensitisches Stahlgefiige untersucht. Eine 


a 


Veranderung der Oberflache eines Objektes aus Reinstaluminium durch IonenbeschuB. 
BeschuGzeit: a 1 min; b 6min; c 16min. Vej=800, Vges=2300, Trntl. =50 uA 
20* 


Fig. 10a—c. 


999 W. BAayvH: 


Verdnderung der Oberflache ist nicht in demselben Ausmals wie bei dem 
mavor betrachteten Aluminiumobjekt feststellbar. Dieses Ergebnis 
iiberrascht deshalb, weil in der Fachlteratur Aluminiumkathoden als 
besonders widerstandsfaihig gegentiber Kathodenzerstaubung angegeben 
werden. 

Es sei weiter erwihnt, daB die von G. MOLLENSTEDT und W. Husict! 
untersuchten Fremdschichten sich nicht nur durch Aufheizung, sondern 
auch durch intensiven IonenbeschuB vermeiden lassen. Die Aufheizung 


Fig. 11a u. b. Polierwirkung des Ionenbeschusses bei 2°. Objekt: Martensit. Ve1=750, Vges=2600 


wird dadurch jedoch nicht tberfliissig, weil ledighch diejenige Stelle 
von Fremdschichten freigehalten wird, die dem starksten BeschuB aus- 
gesetzt ist. 

Wahlt man kleine IoneneinschuBwinkel, so wird in allen Fallen eine 
sehr rasche Veranderung der Oberflache beobachtet. Bei sehr flachem 
IoneneinschuB ist es mdglich, eine Oberflache véllig einzuebnen. 
Diese Polierwirkung wird durch die Fig. 11 nachgewiesen. 


2. Vermeitdung des Abbaues 


Bei Abbildung mit ionenausgelésten Elektronen ist eine geringfiigige 
Veranderung der Oberflache unvermeidlich. Die Geschwindigkeit, mit 
der sich der Abbau vollzieht, hangt ab von der Ionenintensitat, der 
Ionenenergie, vom Entladungsgas sowie vom IoneneinschuBwinkel. Fiir 
die Anwendungen des Oberflachenmikroskops ist es wichtig zu wissen, 
durch welche der hier angefiihrten Faktoren der Abbau méglichst lange 
hinausgezégert werden kann. Es wird deshalb ihr Einflu8 untersucht. 


Das Entladungsgas: Ein merklicher EinfluB des Entladungsgases 
konnte nicht nachgewiesen werden. Verwendet man z.B. statt Luft 
den wesentlich leichteren Wasserstoff, so sind die Abbauerscheinungen 
praktisch unverandert. 
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Der IoneneinschuBwinkel: Wie bereits gezeigt wurde, verliuft der 
Abbau bei flachem Einschu8 heftiger als bei dem zumeist benutzten 
Winkel von 20°. Man kann hieraus umgekehrt schlieBen, daB der Abbau 


Fig. 12a u. b. Demonstration des verminderten Objektabbaues durch richtige Dosierung der Intensitat des 
Ionenstrahls. Objekt: Ferrit, Ve] =800, Vges = 2400, Ienti. =10uA. Beschubzeit: 30 min. Belichtungszeit: 4 sec 


um so langsamer erfolgt, je steiler die Ionen eingeschossen werden. Bei 
der hier verwendeten Anordnung ist allerdings eine VergréBerung des 
EinschuBwinkels iiber 20° hinaus nicht méglich, weil sonst der Ionen- 
strahl auf die Gitterelektrode trifft. 


Fig. 13. Atzwirkung des Ionenstrahls an einer Oberflache aus Reinstaluminium. WVe1=800, Vgeg= 3900 


Die Ionenenergie: Es ist zu erwarten, daB der Abbau geringer wird, 
wenn die Ionen nur mit kleiner Energie auf die Oberflache treffen. 
Diese Energie wird durch die Entladungsspannung bestimmt. Sie betrug 
bei allen Untersuchungen zwischen 15 und 40 kV. In diesem Bereich 
konnte nur ein geringer EinfluB nachgewiesen werden. Eine weitere 
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Fig. 14. Perlitischer GrauguB, geatzter Schliff (Aufmahme M, KELL R). Von der perlitischen Grundmasse 


heben sich deutlich die hell-leuchtenden Graphiteinschliisse und der dunkle FeS-Einschlu® ab. Vel=830, 


Ves = 2200 


Verminderung der Tonenenergie erweist sich jedoch aus zwei Griinden 
als unzweckmaBig : 

Erstens wird die Ionenstromdichte um SO geringer, je kleiner die 
Entladungsspannung ist, und zweitens wissen wir aus den Unter- 
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suchungen von H.C. Bourne, R.W. CLoupeE und I.G. Trump!’, daB 
die Elektronenausbeute sich rasch verringert, wenn die Tonenenergie 
verkleinert wird. 

Die Ionenintensitat: Bei konstanter Entladungsspannung héangt die 
Tonenintensitat nur vom Gasdruck im Entladungsraum ab. Sie kann 
deshalb leicht durch Anderung des Druckes verringert werden. Der 
Einflu8 der Ionenintensitat auf den Objektabbau konnte an Bildreihen 
gepriift werden. Eine Serie wurde mit maximaler Intensitat aufgenom- 
men (Jeny,=50 uA), bei der zweiten Serie wurde die Intensitit auf 
10 A verringert. Die gesamte Beobachtungszeit betrug bei beiden 
Serien 30 min. Wahrend jedoch die erste Bildreihe betrachtliche Ver- 
anderungen aufwies, konnte bei der zweiten Reihe ein Abbau praktisch 
vermieden werden. Allerdings muBte dabei eine Verlangerung der Be- 
lichtungszeit um den Faktor 3 in Kauf genommen werden. Die Gleich- 
heit der Bilder trotz des 30 min dauernden Ionenbeschusses zeigt die 
Big. 42. 

Es sei schlieBlich noch erwahnt, daB es haufig durch intensiven 
IonenbeschuB gelingt, zunachst nicht sichtbare Strukturelemente frei- 
zulegen. Es besteht deshalb die Médglichkeit, neben den chemischen 
Methoden auch Ionenbeschu8 zur Atzung von Metallschliffen zu ver- 
wenden. So wird z.B. die Struktur der in Fig. 13 gezeigten Aluminium- 
Oberflache erst dann sichtbar, wenn durch den IonenbeschuB die Oxyd- 
haut an der Oberflache abgeatzt ist. 

AbschlieBend ist in Fig. 14 die gute Materialdifferenzierung infolge 
der materialabhangigen Ausbeute (Elektronen pro Ion) an einer perliti- 
schen Stahloberflache gezeigt. 

Herrn Professor Dr. G. M6LLENSTEDT verdanke ich Anregung und F6rderung 
der Arbeit. 

Ferner gilt mein Dank der Deutschen Forschungsgemeinschaft und der Virma 


Carl Zeiss, Oberkochen, fiir apparative Leihgaben. 


17 Bourne, H.C., R.W. CLoupeE u. I.G. Trump: J. Appl. Phys. 26, 596 (1955). 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Martin-Luther- Universitat Halle-Wittenberg 


Uber die Leistungsgrenzen 
der thermoelektrischen Effekte bei Halbleitern * 


Von 
Otto BOTTGER 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 24. Januar 1958) 


Der Wirkungsgrad eines belasteten Thermoelementes und die maximale Tempe- 
raturerniedrigung eines Peltier-Elementes werden berechnet. Es wird eine dimen- 
sionslose GréBe — die Thermometallzahl einer Kombination — definiert, die die 
Giite einer Kombination zu beurteilen gestattet. Eine in Analogie dazu gebildete 
absolute Thermometallzahl erlaubt, ein einzelnes Material auf seine Brauchbar- 
keit hin zu beurteilen. Hierzu wurden zahlreiche Materialien auf ihre Thermokraft 
untersucht. 

Mit Hilfe einiger mit der Festkérpertheorie vertraglichen Annahmen kann fir die 
absolute Thermometallzahl’‘ eine obere Grenze angegeben werden, die durch An- 
wendung nur der Thermodynamik nicht zu erhalten ist. Damit laBt sich der héchste 
erreichbare Wirkungsgrad eines Thermogenerators bzw. die maximale Temperatur- 
differenz eines Kiithlelementes bestimmen. Die brauchbaren Halbleiter beschranken 
sich auf einen Leitfahigkeitsbereich von 1: 10? bis 3: 10? Q4 cmt. 


Der Wirkungsgrad eines Thermoelementes aus den herk6mmlichen 
Materialien, wie sie schon zu Temperaturfiihlern benutzt werden, liegt 
ungefahr in der GréBenordnung von 1%. Fiir Peltier-Elemente hat 
ALTENKIRCH! zu Anfang dieses Jahrhunderts die ersten Rechnungen 
durchgefiihrt. Er diskutierte die Aussichten einer Anwendung derselben, 
ohne auf die Art der Materialen und deren Eigenschaften im einzelnen 
einzugehen. Die damals bekannten Materialien reichten mit ihren 
MaterialgréBen fiir eine technische Anwendung nicht aus. Nun sind 
in den letzten Jahren Stoffe gefunden worden, mit wesentlich héheren 
Thermokraften als bei den Metallen bekannt waren. Verschiedentlich 
sind Vorschlage gemacht worden, solche Stoffe fiir eine technische Aus- 
nutzung der thermoelektrischen Effekte zu verwenden2. Es erscheint 
daher sinnvoll, einmal danach zu fragen, welche Materialien iiberhaupt 
fiir eine technische Ausnutzung der thermoelektrischen Effekte in Frage 
kommen und wie hoch die Erwartungen bei einer méglichen Verwendung 


* Auszugsweise als Vortrag gehalten im April 1957 vor der Physikalischen 
Gesellschaft zu Berlin. 
' ALTENKIRCH, E.; Phys. Z. 12, 920 (1911). — Z. ges. Kalteind. 19, 1 (1912). 
* Zum Beispiel Haurre, K.: Reaktionen in und an festen Stoffen, S. 204. 
Berlin-Gottingen-Heidelberg 1955. 
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gespannt werden kénnen. Fiir die thermoelektrischen Generatoren 
fihrt die Betrachtung des Wirkungsgrades, bei den Peltier-Elementen 
die der maximalen Abkiihlung zu einer Beurteilung der Brauchbarkeit 
eines Materials. 


A. Thermodynamische Betrachtungen 


I. Thermoelektrische Generatoren 
Schon von TELKES* wurde der Wirkungsgrad eines belasteten 
Thermoelementes bei gleichem innerem (R,) und auBerem (R,) Wider- 
stand unter Vernachlassigung der im Thermoelement erzeugten Joul- 
schen Warme berechnet. LaBt man diese Vereinfachungen fallen, so 
erhalt man mit y=A#,/R; und bei gleicher Lange der Elementschenkel 
fiir den Wirkungsgrad: 


ald, 
pee ae 


* 
(ry + 1)? (Aya + Az G2) (01/41 + 0/42) ; 
oe 


(1) 


Dabei bedeuten e,, die Thermokraft des Elementes, 2 die Warmeleit- 
zahlen, q die Querschnitte und @ die spezifischen Widerstainde der 
Thermometalle. Mit der Bedingung 

q2 __|/ @2A 5 
=| Oy” (2) 


die fiir die Eliminierung des Thomson-Effektes gilt, erhalt man: 


Th x r 
i eon, Tr w 
1 Tal a = 7 
EUS 


Dabei ist 7 eine Temperatur zwischen 7, und 7,, den Temperaturen 


Den 
: £72 wollen 
(ee SS We) = 


wit die Thermometallzahl einer Kombination nennen®. L_ bedeutet 
hierin in Analogie zu den Metallen das Wiedemann-lranz-Lorenz- 
Verhdltnis L=/Ao/T. 
Ty On. 
2. 

Mit 27=7,+ 7, und bei erreichbar erscheinenden Werten fir 
1,9 von 2 ist 1<7<1,4. Da das Maximum relativ breit ist und die in 
den angegebenen Grenzen verschiedenen 7 nur geringfiigig abweichende 
Werte fiir den Wirkungsgrad ergeben, geniigt eine Anpassung r=1, 
d.h. R;=R,, so daB wir uns auf diesen Fall beschranken konnen. Ftir 


38 TELKES, M.: J. Appl. Phys. 18, 1116 (1947). 

4 DaHLBERG, R.: Z. Naturforsch. 10a, 953 (1955). 2 

5 GEILING, L. verwendet einen ahnlichen Ausdruck @,) = i 5 a7 . Z. angew. 
“y+ 


Phys. 3, 467 (1951). f 


der heiBen und kalten Lotstelle. Die Abkiirzung m, 5 = 


lathe y— +1 wird 7 ein Maximum. 
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y=1und27T=7,+ 7, wird 7: 
AANIE, 
n=- a —. (4) 
am ss 4 
(Ty + T) (1 +——] 
ee) 
Diese Formel gilt nur fiir kleine Temperaturdifferenzen, da @,, mit 
der Temperatur veranderlich sein kann. Es soll angenommen werden, 
daB diese Verainderung nur gering ist, dann darf in erster Naherung 
die Formel auch fiir groBere Temperaturdifferenzen angewendet werden, 


wenn sich ein mittlerer Wert fiir @,, eimsetzen laBt. 


II. Peltier-Elemente 


Ebenso wie die thermoelektrische Stromerzeugung laBt sich das 
Problem der thermoelektrischen Heizung und Kiihlung behandeln. 
Wir wollen uns auf die Kiihlung beschrainken und ebenso wie bei den 
Thermoelementen den Thomson-Effekt durch die konstruktive Anordnung 
eliminieren. An der Létstelle wird beim Strom / die Warmeleistung 
(x, —2,) J frei bzw. aufgenommen, dabei bedeuten a die Peltier-Koeffi- 
zienten der Materialien. In erster Naherung benutzen wir die fiir 1 7—0 
geltende zweite Thomsonsche Beziehung, die von THOMSON vermutet 
und von SOMMERFELD § fiir die Elektronentheorie der Metalle als Spezial- 
fall der Onsagerschen Reziprozitats- 
beziehungen hergeleitet wurde: 


i — ele (5) 


z Maximale Temperaturdifferenz. 
Bei adiabatischem AbschluB des 
kalten Endes, d.h. die Kiihlzelle ist 
ideal isohert und befindet sich im 
Gleichgewichtsfall auf der Tempe- 
ratur der kalten Létstelle, berechnet 

sich die maximale Temperatur- 

Fig. 1. Die Temperaturverteilung nur bei Beriick- differenz ohne Beriicksichtigun der 

sichtigung der Peltier-Warme (———-), nur bei as = 8 

Beriicksichtigung der Joulschen Warme (———) Joulschen Warme aus: 

und bei Berticksichtigung beider Anteile ( ) 


unter den angegebenen Bedingungen im 


/AVIE 
stationadren Fall (schematisch) C12 Ti, J = ni q A. (0) 


Betrachtet man die Temperaturverteilung lings des Thermoelementes, 
die nur durch die Joulsche Warme bei adiabatischem AbschluB des 
kalten und isothermen Abschlu8 des warmen Endes hervorgerufen wird, 
so ist der Temperaturgradient fiir diesen Fall gegeben durch: 


aT | 7 ; x a 
Aan Sp 1K am T° (7) 


6 SOMMERFELD, A.: Z. Physik 47, 43 (1928). 
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Fiir den resultierenden Fall bei gleichzeitigem Vorhandensein von 
Peltier-Warme und Joulscher Warme hingt die endgiiltige Temperatur- 
verteilung von der GréBe der an der heiBen Létstelle abgefiihrten 
Warmemenge ab. Im Idealfall wird man versuchen, die heiBe Létstelle 
auf der gleichen Temperatur wie die Umgebungstemperatur zu halten, 
also den isothermen Abschlu8 der heiBen Létstelle anstreben. Fiir 
diesen Idealfall diirfen wir daher die beiden oben berechneten Tempera- 
turgradienten iiberlagern und berechnen daraus im stationdren Fall die 
Temperaturverteilung zu: 


ze —€,T1, Uke He ss Te : 
ih —_— aes kJ ane df se a df a 4 ie (8) 
gh gh 2g Al 
wobei 7, gleich der Raumtemperatur sein soll. 


Fiir x =/ und mit AT = T, — T, ergibt sich die Temperaturdifferenz 


1 aR 
Sr 

“ gh DgGA (9) 
das bedeutet aber, die an der kalten Létstelle abflieBende Warme laBt 
sich so betrachten, als ware zwischen der heiBen und kalten Lotstelle 
ein lineares Temperaturgefalle — und die verschwindende Warme 
ware dann gleich der Peltier-Kalte, vermindert um die halbe Joulsche 
Warme. Fiir ein zweischenkliges Thermoelement ist R=R,+R,, 
Qa=GA + Goh, und ey 9= e, — ep. 


; : s Gy Lie : ; : P 
AT hat ein Maximum fiir J,,,,= 22%. Damit ergibt sich dann A Tax 
Zu: 
pes 32 T2 
Ae = 127k : 10 
mes 2 (04/41 + @2/92) (dr 4Ar + 4242) An 
und mit 
Airing le 
On , ax y (11) 
ae (01/41 + 02/42) (G1 An + 4242) 
TEN Ons 
A a SS =a (12) 


LD Ase 


wobei T eine mittlere Temperatur zwischen 7, und 7;, sei, fiir die a, 
eingesetzt werden muB. 

Ist @,5 als Funktion von 7 bestimmt, dann 1aBt sich aus der letzten 
Gleichung die erreichbare Temperaturdifferenz durch Approximation 
bestimmen, indem man zunachst 7,=7= 7, benutzt, AT errechnet 
und J, mit diesem AT berechnet, dieses mit dem zugehorigen mittleren 
@,5 zur Grundlage einer neuen Berechnung macht. Nach zwei- bis 
dreimaligem Durchrechnen sind die Abweichungen minimal. Es lohnt 
sich also nicht, weitere Umrechnungen durchzufiihren. 
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Nutzkiihlleistung und Wirkungsgrad. Im _ Nichtgleichgewichtsfall 
oder bei mangelhafter thermischer Isolation der Kiihlzelle wird an der 
kalten Létstelle aus der umgebenden Kiihlzelle eine Nutzkiihlleistung C 
entnommen. Zur Berechnung laBt sich dies so betrachten, als wiirde an 
der kalten Létstelle nicht die gesamte Peltier-Kalte frei. Man kann also 


einsetzen : 


Z ANGE 
aise o=a ys (13) 
Mit Beriicksichtigung der Joulschen Warme erhalt man dann: 
oT ga=— 4G J+C+PR—-fRe. (14) 


; ms rice Bae dee ‘ - a 
Der maximale Strom j/7..— * wird hierdurch nicht geandert. 


Kann zur Erhdéhung des Wirkungsgrades mit einem geringeren 
Strom J = Jnax/« gearbeitet werden, und fiihrt man das Verhaltnis von 


Nutzkiihlleistung C zu Verlustkiihleistung |“; (Q1 Ar t+ 2A.)| als c 
ein, so ergibt sich die erreichbare Temperaturdifferenz zu: 
7 Oy ee ee T. 2a—1 
Al TE a2 (ec) = ATonax a2(1 +c) ~ (15) 


Fiir «=1 und c=0 geht die Formel in die zuerst abgeleitete maximal 
erreichbare Temperaturdifferenz iiber. 
Die Nutzkiithlleistung C ist 


2R | oF GEo) 
und damit der Wirkungsgrad 7 = —_. a at 
. JPR + 4,AT J 
(2a —1)c 
Yi fT (16) 
PCL o) (1 + a Tr, 
oder mit der maximal erreichbaren Temperaturdifferenz AT,,,,: 
‘ (2a — 1)c 
y= : NZ, 
2(1 +c) eee es ( /) 
a Tp 


Bemerkt werden muB noch, daB bei vorgegebener Temperaturdifferenz 
nach Bedingung (15) groBe Werte von « nur bei gentigend groBem @, 5 
erreicht werden kénnen. 

Wie aus den Ausfiihrungen ersichtlich ist, ist die Thermometallzahl 
M2 die wesentlich in den Wirkungsgrad bei Thermogeneratoren und 
die maximale Temperaturdifferenz bei Peltier-Elementen eingehende 
Gr6Be. Sie ist somit ein MaB fiir die Brauchbarkeit einer Thermoele- 
mentkombination. Es ist nun die Frage, existiert fiir die Thermometall- 
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zahl @,, eine obere Grenze? Wie aus der Gleichung fiir den Wirkungs- 
grad eines Thermogenerators . 
= AT 
— (1) 
(T), ae Tx) | 1 


EP 


und aus der fiir die maximale Temperaturerniedrigung 
Te 


la i 5 Wi» 
ATmax =f 5 (12) 


ersichtlich ist, liefert die Anwendung der Thermodynamik keine obere 
Grenze der Thermometallzahl m,,. Hier miissen also die Vorstellungen 
tiber den festen K6rper zu Hilfe genommen werden. 


B. Materialeigenschaften und thermodynamische Aussage 
I. Die absolute Thermometallzahl 


Definition. Die allgemeine Definition der Thermometallzahl niitzt 
fiir die Untersuchung eines einzelnen Materials nicht allzuviel, da 
immer zwei verschiedene Thermometalle zu einem Element geho6ren. 
Um die besten Materialien auffinden zu kénnen, definieren wir analog 
zur Thermometallzahl eine ,,absolute Thermometallzahl" w,, und zwar 
so, daB bei Materialien mit gleichen, nur im Vorzeichen der Thermo- 
kraft unterschiedenen Eigenschaften die Summe der , absoluten Thermo- 
metallzahlen‘‘ die herk6mmliche Thermometallzahl m,, ergibt. Wir 
definieren als absolute Thermometallzahl* o,: 

= z (18) 
Denkt man sich nun ein ,,symmetrisches‘‘ Thermoelement, dessen beide 
Materialien sich nur im Vorzeichen der Thermokraft unterscheiden, 
dann ist fiir dieses Element 

O15 = 20. (19) 


Jetzt kann mit Hilfe der absoluten Thermometallzahl die Brauch- 
barkeit auch eines einzelnen Materials beurteilt werden. Soll fiir 
eine obere Grenze gesucht werden, so ist es notwendig, fiir ez eine 
obere und fiir L, eine untere Grenze anzugeben. Wie spater zu sehen ist, 
kommen fiir eine Anwendung nur Halbleiter oder entartete Halbleiter 
in Frage. Wir wollen uns also im wesentlichen hierauf beschranken. 


Obere Grenze der Thermokrajft. Es soll versucht werden, die Thermo- 
kraft und die Wiedemann-Franz-Lorenz-Zahlen auf einen Parameter 


x Jorrz, A.F. (Die energetischen Grundlagen von Halbleiterthermobatterien, 
Dokl. Akad. Nauk. SSSR. 1950) und H. J. Gorpsmip [J. Electronics 1, 218 (1955) | 
gebrauchen ahnliche Ausdriicke. Der hier definierte hat den Vorteil der Dimensions- 


losigkeit. 
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guriickzuftihren, um zu untersuchen, welche Materialien besonders 
geeignet sind. Als Parameter soll die Leitfahigkeit gewahlt* und zu- 
nichst die Thermokraft in Abhangigkeit von der Leitfahigkeit aufge- 
tragen werden. Allgemein wird der elektronische Anteil der Thermokraft 
eines Eigenhalbleiters durch folgenden Ausdruck gegeben*: 


b= AW iL 2) — mn (in! 


20 


Ca = 


wobei } das Beweglichkeitsverhaltnis /,/,, fy—=Mo/m, und f, = m,/mp 
ist. Der durch einen Einflu8 der Phononen hervorgerufene Anteil sei 
vernachlassigt, da sich dieser erst bei tiefen Temperaturen wesentlich 
bemerkbar macht. Sind die Beweglichkeiten der Ladungstrager sehr 
verschieden, so daB eine Art von Ladungstragern vernachlassigt werden 
kann, dann reduziert sich die Formel bei Vernachlassigung des letzten 
Gliedes zu: 

k pus 


ee 2kT 


-f 2). (21) 


é 
Fiir Stérleitung wird allgemein bei Nichtentartung gesetzt’: 


é=— : (2 + In =| bei UberschuBleitung | 
: : (22) 
= : (2 ai a bei Defektleitung . | 
p 


N. und N, sind dabei die effektiven Zustandsdichten, n und #f die 
Ladungstragerdichten im Leitungs- bzw. Valenzband. 

Fig. 2 zeigt das Quadrat der absoluten Thermokraft fiir die ver- 
schiedensten Halbleiter. In Fig. 2 ist die mit der Konstanten 2 be- 
rechnete obere Grenze unter Annahme einer mittleren Beweglichkeit 
(500 cm?/Vsec) eingezeichnet. Wie man sieht, ist die Ubereinstimmung 
iiberraschend gut. 

Untere Grenzen der Wiedemann-Franz-Lorenz-Zahl. Die andere 
Gr6Be, die fiir die absolute und allgemeine Thermometallzahl eine Rolle 
spielt, ist die Wiedemann-Franz-Lorenzsche Zahl L. 


A 
a (23) 
* Eigentlich miibte man die Ladungstragerkonzentration benutzen, da aber 
besonders in den Alteren Arbeiten diese meist nicht angegeben ist, sei auf die 
Leitfahigkeit zuriickgegriffen. Dies kann man tun, wenn man die Beweglichkeit 
der Ladungstrager fiir alle Materialien bei gleicher Temperatur als gleich voraus- 
setzt. Ist dies nicht der Fall, dann mu8 auf die Ladungstragerkonzentration zu- 
ruckgegriffen werden (z.B. beim InSb). Hier wurde eine mittlere Beweglichkeit 
von etwa 500 cm?/Vsec angenommen. 
7 Zum Beispiel MADELUNG, O.: Handbuch der Physik, Bd. XX, S. 91. Berlin- 
Gottingen-Heidelberg 1957. ; 
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Wir wollen zuniachst bei Raumtemperatur* bleiben, kénnen also die 
Temperatur als konstant aus unseren Betrachtungen herauslassen. 
Dann wird die Wiedemann-Franz-Lorenz-Zahl bestimmt durch das 
Verhaltnis der Warmeleitfahigkeit 2 zur elektrischen Leitfahigkeit o. 
Zur Warmeleitfahigkeit sei angenommen, daB sie sich aus einem elektro- 
nischen, einem Gitteranteil und einem zusiitzlichen Anteil zusammen- 
setzt, den man den Exzitonen zuordnet, dazu kommt noch ein Anteil, 


2 ~2 
Volt grad Cu,0 
10°>|— ele ee eee 
a obere Grenze 
8 +PbS 
8 *Cu2S  MgaGe, 
3 : 
= Te 
S 40-7 «PbS __ = = 
10°’ }— ~ + = 
= |v Agzte | 
8 |4 Zn Sb | 
3S) . i} 
> 0 BizTe3 ve 
£ + 42Bi 58Te + 
a a | Bu 99Te | \ 
Re a 95Sb 995Te ara 
oo ee 
 79Ag 27Se | | 
v PbTe : an 
| | \ 
“3 ! sis 1 | p iL 
oe -4¥ —2 0 2 Y 


log der Leittahigkeit 
~ log der Ladungstrager-Konzentration 
Fig. 2. Das Quadrat der absoluten Thermokraft verschiedener Halbleiter in Abhangigkeit von der Leit- 
fahigkeit bei Zimmertemperatur. Te, Ag,Te, Bi,Te,, PbTe, Ag,Se, 73% Ag+27% Se und 99,5% Te+0,5% 
Sb sind eigene Messungen, der Wert fiir Cu,O entstammt einer Diplomarbeit von G. KiznreL** und der 
fir Mg.Ge einer Arbeit von G. BuscnH und U. WinkLer*. Die iibrigen Werte wurden der Arbeit* ent- 
nomimen 


der durch den Transport der Ionisierungsenergie hervorgerufen wird ®, 
A= het = A, = hee = [eee (24) 


Der elektronische Anteil soll dem Wiedemann-Franzschen Gesetz ge- 
horchen, 1aBt sich also aus der elektrischen Leitfahigkeit berechnen. 
Im Nichtentartungsfalle gilt: 


Age 15°10 %o 1 Wem erad+, 


x Eine spatere Arbeit soll sich mit der Temperaturabhangigkeit der Material- 
auswahl und der der Thermometallzahl befassen. ; 
** KIENEL, G.: Diplomarbeit Halle 1952, bisher unver6ffentlicht. 
8 Buscu, G., u. U. WINKLER: Ergebn. exakt. Naturw. 29, 172 (1956). 
9 Handbuch der Physik, Bd. XX, S. 88. Berlin-G6ttingen-Heidelberg 1957. 
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im entarteten: 
Ag 245: 108% ok Wocms erade. 


Fiir den Gitteranteil sind bei Zimmertemperatur noch keine Werte 
unter 5-10 2W-cm'! grad? bekanntgeworden. Der Exzitonenanteil 
macht sich erst wesentlich bemerkbar, wenn die Leitfahigkeit bestimmt 
wird durch die Eigenleitung, dann mu auch der Transport der Ioni- 
sierungsenergie beriicksichtigt werden. 

Zur Festlegung der unteren Grenze der Wiedemann-Franz-Lorenz- 
Zahl soll nur der Gitter- und Elektronenanteil der Warmeleitung be- 
riicksichtigt werden. Es laBt sich dann L zerlegen in zwei Anteile 
L=L,+L,. Fiir Halbleiter mit einer elektrischen Leitfahigkeit unter 
2000 muB im allgemeinen Nichtentartung angesetzt werden, der elek- 
tronische Anteil der Wiedemann-Franz-Lorenz-Zahl L,., wird dann 
den theoretischen Wert ~1,5-10°8 V2 grad annehmen. Bei einer 
Leitfahigkeit tiber 4000 kann ziemlich sicher mit Entartung gerechnet 
werden, also L.j~2,45-10°% V* grad. Der Gitterbeitrag L, wird 
durch die Gitterwarmeleitung A, bestimmt. Es soll fiir die Gitter- 
warmeleitung ein sehr kleiner Betrag von 0,005 Wcm? grad? an- 
genommen werden. Damit ergeben sich fiir die verschiedenen Leit- 


fahigkeiten die Werte der Tabelle 1. 


Tabelle 1 


6 (Q@>* cm] | Lg (V* grad~?] Le [V* grad—*]} | V2 eradi=*] 
| 
Sol Sy Gler by) Ss anos cata 
3000 Beso alone 
4 Sd Ome |) Ol eames 


=A ecm Om? |e Sales 


2000 8,5-° 107° 
24a Ome | <3,25° Ome 
1000 fea dO 1,5 -10-8 342) = 1102 
500 | Baa 10-8 155) SAC Ars eens 
100 4,7 > 410-7 Ui 2 lope 1,85-°1077 
10 | isi 9 altar See tOme 17 Ome 


Fiir kleinere als in der Tabelle angegebene Leitfahigkeiten hiangt L 
im wesentlichen nur noch von der Gitterwiarmeleitfahigkeit und der 
elektrischen Leitfahigkeit ab. Fiir gréBere Leitfahigkeiten als 4000 
werden sich die L-Werte weiter dem theoretischen von DA SA Oms 
annahern, Mit diesen Werten erhalt man die in Fig. 3 gezeichnete 
untere Grenze fiir die Wiedemann-Franz-Lorenz-Zahl. Diese hangt 
natiirlich von dem angenommenen Wert fiir die Gitterwarmeleitfahig- 
keit ab, aber es scheint sehr unwahrscheinlich, daB noch geringere Gitter- 


WIEDEMANN-FRANZ-LORENZ- Zah/ 
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warmeleitfahigkeiten fiir Halbleiter gefunden werden, da bei noch 
groBeren mittleren Atomgewichten der Bandabstand zu klein werden 
wird, als daB das Material noch als Halbleiter angesehen werden kénnte. 

In der gewahlten doppelt-logarithmischen Auftragung kénnen wir 
nun sehr einfach den Ausdruck fiir die absolute Thermometallzahl durch 
Subtraktion der beiden Kurven bilden. Diese neue Kurve zeigt Fig. 4. 
Wie man sieht, hat die Kurve e?/L, 
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Halbleiter mit einer Leitfahigkeit zwischen 1-10? und 3-10. Es ist nun 
leicht einzusehen, daB, wenn die absoluten Thermometallzahlen zweier 
Halbleiter schon sehr hoch liegen, auch die allgemeine Thermometallzahl 
der Kombination ebenfalls hoch liegt. Es soll daher auf einen Nachweis 
verzichtet werden. 


II. Folgerungen fiir die Materialauswahl 
Man sieht sofort, daB, gema8 unserer oben aufgestellten Forderung 
@, moglichst groB, nur eine recht kleine Auswahl von Halbleitern oder 
entarteten Halbleitern die Aussicht hat, brauchbare thermoelektrische 
Generatoren oder Peltier-Elemente zu bilden. Alle diese Halbleiter 
liegen in einem Gebiet zwischen 1 - 10* bis 3 - 10° fiir die Leitfahigkeit 
Z. Physik. Bd. 151 21 
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bei ~ 300° K, auBerhalb dieses Gebietes ist es aussichtslos, nach Ma- 
terialien fiir thermoelektrische Generatoren zu suchen. 

Nach diesen Betrachtungen kann man jetzt auch die maximale 
Thermometallzahl angeben. Man kommt mit den hier berechneten 
Werten fiir die Thermokraft und dem angenommenen fiir die Gitter- 
Warmeleitfahigkeit zu einer maximalen Thermometallzahl «,, von 3,5 
(vgl. Fig. 4), wenn man zwei Substanzen 
nimmt, die genau im Maximum von e{/L, 


i liegen und sich nur im Vorzeichen der 
12 Thermokraft unterscheiden. 
| Nachdem so eine obere Grenze der 


Wirkungsgrad [%] (symmetrisches Element) 


Thermometallzahl @,, abgeschatzt wurde, 
k6énnen die oberen Grenzen der erreichbaren 
Wirkungsgrade fiir Thermogeneratoren und 
die maximalen Temperaturdifferenzen fiir 
Peltier-Elemente an Hand der angegebenen 
Formeln berechnet werden. 

Auf Grund der technischen Forderungen, 
wie z.B. Mindestlangen der Thermoelement- 
schenkel bei vorgegebener Temperaturdiffe- 
renz, laBt sich bei angenommenen spezifi- 
schen Gewichten der Halbleitermaterialien 

| das Leistungsgewicht fiir einen Thermo- 
77 = 12 = .#.eenerator -bzwe eine. Kiiblapparatuneac- 
log der Leittahigkert schatzen. Man erhalt so Mindestleistungs- 
~ log der Ladungstrdger-Konzentration sewichte fiir einen Thermogenerator bei 
eee ee einer Thermometallzahl w,,—2 von 6 bis 
moelement in Abhangigkeit von der 60 kg Halbleitermaterial pro Kulowatt je 
Leitfahigkeit der Halbleiter bei einem r vs cl 
als erreichbar angesehenen ,,=2 und nach Konstruktion. 
Ri=Ra Im allgemeinen kénnen Regeln gegeben 
werden, die die Suche nach geeigneten 
Substanzen erleichtern. Die geforderte kleine Warmeleitfahigkeit ver- 
langt Verbindungen mit méglichst hohem mittlerem Atomgewicht. 
Andererseits darf das Atomgewicht nicht zu hoch werden, weil 
dann der metallische Charakter der Verbindungspartner und damit der 
Verbindung zunimmt. Es kommen praktisch nur die Verbindungen 
der VI. Gruppe der 4., 5. und 6. Periode des periodischen Systems in 
Frage. 
Bemerkt werden soll noch, daB genauere Berechnungen nicht lohnend 


erscheinen, ehe nicht eine allgemein giiltige Theorie der Gitterwarme- 
leitfahigkeit existiert. 
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EleKtrisches_ und magnetisches Verhalten von Nb,;Sn 
im Ubergangsgebiet zur Supraleitung 


Von 
WERNER WIEDEMANN 
Mit 15 Figuren im Text 


(Eingegangen am 18. Januar 1958) 


Volizylindrische Proben der intermetallischen Verbindung Nb,Sn wurden unter 
verschiedenen Bedingungen hergestellt und ihre Ubergangskurven zur Supraleitung 
fir Magnetflu8 und Widerstand bestimmt. Bei Flu8messungen im longitudinalen 
Magnetfeld mit zusatzlicher Strombelastung der Proben ergab sich der sog. para- 
magnetische Effekt. 


Einleitung 


Die Untersuchungen tiber den paramagnetischen Effekt an Supra- 
leitern — das Auftreten einer Verstarkung des longitudinalen magne- 
tischen Flusses in einer zylindrischen Probe, wenn diese gleichzeitig 
einem relativ starken axialen Belastungsstrom und einem dazu parallelen 
Magnetfeld ausgesetzt ist — beschrankten sich bisher im wesentlichen 
auf reine Metalle [/] bis [4] 

Die MeBergebnisse fiihrten unter anderem zu der Beziehung [4] 


Sa Wine da at (1) 


Hierbei ist j, eine fiir jeden Supraleiter charakteristische Grenzstrom- 
starke, unterhalb der keine FluBverstarkung vorhanden ist, J die bei 
gegebenem d4uBerem Lingsfeld H erforderliche Mindeststromstarke, bei 
der gerade FluBverstaérkung auftritt, d der Durchmesser der Probe 
und y* eine vom Material abhangige Konstante. Diese Beziehung wurde 
auch durch andere Forscher bestatigt [6] bis [9]. In Tabelle 4 sind fiir 
eine Anzahl reiner Metalle die fiir J, und y* ermittelten Werte aufgefiihrt. 

Eine genauere Theorie des paramagnetischen Effektes wurde von 
H. MEIssNER entwickelt [10] bis [13]. Qualitativ ist der paramagnetische 
Effekt dadurch zu verstehen, daB sich das 4uBere longitudinale Magnet- 
feld und das kreisférmige Magnetfeld des Stromes zu einem schrauben- 
formigen Feld zusammensetzen, in dessen Richtung sich die supra- 
leitenden Teilchen einstellen, so daB das Feld des Stromes eine longi- 


tudinale Komponente erhalt. 
eige 
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Um die experimentellen Grundlagen auf eine mdéglichst breite Basis 
zu stellen, wurde im Herrschinger Institut begonnen, den paramagne- 
tischen Effekt auch an supraleitend werdenden Verbindungen, deren 
sonstiges Verhalten dem der reinen Metalle sehr ahnlich ist, zu unter- 
suchen. Einen ersten Beitrag dazu lieferte A. SELLMAIER mit seinen 
Untersuchungen an NbN [/4]. Fiir eine NbN-Probe mit 49,7 Atom-% 
N, ergab sich f, zu 2,35 Amp und y* zu 0,67. Diese Werte wurden 
allerdings an einer hohlzylindrischen Probe gemessen, die durch Ni- 
trieren eines massiven Niobiumstabchens von 4,5 mm Durchmesser 
hergestellt war. Die entstandene NbN-Schicht hatte eine maximale 


Tabelle 1 
Metall Saas eee y* Beobachter 

Sn WSO i Ose | THOMPSON 

| WB? | 0,67 STEINER 

| 452 0,97 SHIBUYA, TANUMA 
In | @34202 | wos | THompson 
ab! 0,9 +0,3 0,83 THOMPSON 

| 0,6 O77 | STEINER 
Hg Ale, O37 MEISSNER, W.., u. Mitarb. 
Al | 0,3 + 0,2 UXO) | MEISSNER, H. 


Dicke von nur 0,2 mm. Es war deshalb wiinschenswert, auch Messungen 
des paramagnetischen Effektes an vollzylindrischen Proben einer 
supraleitend werdenden Verbindung durchzufithren. Die Herstellung 
solcher nitrierter Proben aus NbN mit Durchmessern von einigen Milli- 
metern ist nach Versuchen von SELLMAIER nicht médglich. Mehr Aussicht 
auf Erfolg versprach die intermetallische Verbindung Nb,Sn. Sie lieB 
sich mit ihrem hohen Sprungpunkt von etwas itiber 18° K auch leicht 
im Gebiet des fliissigen Wasserstoffes untersuchen. 


1. Bereits vorliegende Untersuchungen an Nb;Sn 


Die intermetallische Verbindung Nb,Sn wurde bereits von MATTHIAS 
u. Mitarb. dargestellt und untersucht [75]. Sie fanden, daB der Beginn 
der Sprungkurve bei 18,05+0,1° K liegt. Nb,Sn hat danach den 
héchsten bisher bekannten Sprungpunkt. Dieses Ergebnis stammt aus 
magnetischen Messungen (Selbstinduktionsmessungen) iiber den Abfall 
des Flusses an pulverférmigen Proben. 

Die Verbindung entsteht bei Temperaturen zwischen 1200 und 
1500°C aus den Komponenten Niobium und Zinn. Nb,Sn_ besitzt 
6-Wolframstruktur, der Kristallform nach gehért es also zu einem spe- 
ziellen kubischen System, dem A 15-Typ [16]. Die aus réntgenspektro- 
graphischen Aufnahmen bestimmte Gitterkonstante betragt 5,289 - 
0,002 A und die daraus ermittelte Idealdichte ist 8,92 g/cm’. Errechnet 
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man die aus der Vermengung der beiden Bestandteile sich durch ein- 
fache Mittelwertsbildung ergebende Dichte, so erhalt man 03yy4+s,)= 
8,19 g/cm. Daraus ist zu ersehen, daB bei der Reaktion eine Volum- 
kontraktion eintritt und daB somit einige Schwierigkeiten bei der Her- 
stellung homogener, kompakter Proben zu erwarten sind. 


2. Herstellung der Proben 


Als Ausgangsmaterialien wurden Niobiumpulver und in Stangen 
gegossenes Zinn der Firma Johnson, Matthey & Co., London, verwendet. 
Das Nb-Pulver hatte eine mittlere KorngréBe von ungefahr 0,1 mm 
und enthielt 0,1% Verunreinigungen. Sie bestanden im wesentlichen 
aus Tantal, Aluminium, Magnesium, Eisen und Kupfer waren in Spuren 
vorhanden. Das verwendete Zinn war sehr rein (99,997%). Es enthielt 
Spuren von Blei, Eisen, Arsen und Schwefel. 

Nb und Sn wurden jeweils dem stéchiometrischen Verhaltnis der 
Verbindung Nb,Sn entsprechend (70,13 Gewichts-% Nb und 29,87 Ge- 
wichts-% Sn) in ein Roéhrchen aus reinstem Quarzglas (99,999% SiO.) 
eingewogen. Die R6dhrchen waren einseitig zugeschmolzen, hatten 
einen Innendurchmesser von 4mm und eine Lange von 120mm. Das 
Zinn wurde vor dem Einbringen in das Quarzrohr im Vakuum zu Stab- 
chen von etwa 3mm Durchmesser umgeschmolzen. Beim Einbringen 
der beiden Komponenten muBte darauf geachtet werden, daB das 
Zinnstabchen rings von Niobiumpulver umgeben war. Das Nb-Pulver 
wurde im Quarzrohrchen so gut als méglich verdichtet, das R6hrchen 
anschlieBend mit einem lose passenden Stopfen aus Quarz verschlossen. 
Die Proben wurden dann in einem bereits von SELLMAIER beschriebe- 
nen [77], von ihm konstruierten und im Herrschinger Institut gebauten 
Molybdan-Widerstandsofen, der Temperaturen bis tiber 1500°C und 
Drucke von einigen hundert atii zulaBt, zur Reaktion gebracht. Fiir 
den hier vorliegenden Verwendungszweck mute der Ofen etwas um- 
gebaut werden, um einen geniigend langen Bereich gleicher Temperatur 
zu erhalten. Nach dem Umbau ergab sich mit einem Wolfram-Molybdan- 
Thermoelement, da im leeren Ofen bei 1500° C innerhalb des Bereiches, 
der spater von der etwa 5 cm langen Probe eingenommen wurde, die 
Temperatur von der Mitte nach den Enden zu um etwa 30° abfiel. 
Diese Temperaturdifferenz konnte in Kauf genommen werden, zumal 
zu erwarten war, daB sie noch zu einem betrachtlichen Teil durch die 
Warmeleitung von Probe und Quarzrohr ausgeglichen wurde. 

Nach dem Einsetzen der Proben wurde der Ofen auf Dichtheit ge- 
priift und anschlieBend bei etwa 200°C etwa 1 Std lang evakuert. 
Dann wurde nachgereinigtes Argon (99,9% Ar, 0,1% No, Spuren Og, 
bezogen von der Firma Linde’s Eismaschinen A.G.) als Schutzgas ein- 
gelassen. Der Schutzgasdruck wahrend des Betriebes des Ofens betrug 
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etwa 30 atii. Er wurde so hoch gewahlt, damit die Abdampfgeschwindig- 
keit des thermisch hochbelasteten Molybdanheizbandes nicht so groB 
war. 

Die so hergestellten Proben wurden zwischen 1400 und 1500° C 
jeweils 4 bis 8 Std lang gesintert. Nach dem Ausschalten des Heiz- 
stromes kiihlten sie sich im Verlauf einiger Stunden im Ofen auf nahezu 
Zimmertemperatur ab. Es zeigte sich, daB das in Stabchenform ein- 
gebrachte Zinn restlos verschwunden war. Auch an den kalteren Stellen 
des Ofens fanden sich keine Kondensationsspuren des Zinns. Wahr- 
scheinlich wurde das Zinn bereits bei niedriger Temperatur in fliissigem 
Zustand von dem Nb-Pulver durch Kapillarkrafte aufgesaugt und 
reagierte dann bei den hohen Temperaturen mit Nb zu der intermetalli- 
schen Verbindung Nb,Sn. 

Die auf diese Weise entstandenen Proben hatten ein mattgraues, 
teilweise blaulich-metallisches Aussehen, waren ziemlich porig und be- 
saBen keine allzu groBe mechanische Festigkeit. Ihre Dichte lag, je 
nach dem Grad des Einstampfens des Nb-Pulvers in das Quarzréhrchen, 
zwischen 5,34 g/cm’ und 6,14 g/cm®, was einem Porenvolumen von 40 
bzw. 31%, bezogen auf die Idealdichte von 8,92 g/cm?, entsprach. 

Die an spaterer Stelle angefiihrten Ergebnisse der Widerstands- 
messungen (Abschnitt 4) zeigten, daB diese Proben zwar alle bei etwas 
iiber 18° K supraleitend wurden, jedoch ein verhaltnismaBig breites 
Ubergangsintervall besaBen (s. Fig. 2). Es wurde deshalb versucht, 
durch Wahl anderer Herstellungstemperaturen ein kleineres Ubergangs- 
intervall zu erreichen. Dabei ergab sich, wie aus den spater aufgefiihrten 
Messungen ersichtlich, daB bei 1250° C hergestellte Proben ein wesent- 
lich kleineres Ubergangsintervall aufwiesen. Es wurden daraufhin alle 
weiteren Proben bei etwa 1250° C Sintertemperatur und 6 Std Sinter- 
dauer hergestellt. Fiir die bei den niedrigeren Temperaturen erzeugten 
Proben konnte ein im Herrschinger Institut vorhandener Heraeus- 
Rohrofen ohne hohen Druck des Schutzgases verwendet werden. Dieser 
hatte gegeniiber dem vorstehend beschriebenen Ofen den Vorteil eines 
groBeren Nutzvolumens und eines gréBeren konstanten Temperatur- 
feldes, so daB mehrere Proben gleichzeitig hergestellt werden konnten. 
Die Temperaturmessung erfolgte mittels eines geeichten Pt-PtRh 
Thermoelementes. Als Schutzgas fiir die Heizwicklung wurde reinster 
mit P,O; getrockneter Wasserstoff verwendet. Die Proben selbst be- 
fanden sich in einem gasdichten Rohr aus Pythagorasmasse, durch welches 
standig etwas nachgereinigtes Argon unter einem Druck von etwa 
20mm Wassersaule als Schutzgas strémte. 

Auch die auf diese Weise gewonnenen Proben hatten aber geringe 
Dichte. Die an ihnen vorgenommenen magnetischen Messungen zeigten 
noch keinen paramagnetischen Effekt. Um Nb,Sn-Proben mit geroBerer 
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Dichte herzustellen, wurde zunachst ein Stabchen aus gepreBtem Nb- 
Pulver im Zinnbad bei etwa 1250° C zur Reaktion gebracht. Es zeigte 
sich dabei, daB die Reaktionsgeschwindigkeit viel zu gering war, um 
auch nur annahernd vollzylindrische Proben zu erhalten. Es laBt sich 
bestenfalls eine diinne Oberflichenschicht von Nb,Sn erreichen. Ein 
Versuch, Nb,Sn zu schmelzen, schlug fehl; denn es ergab sich, daB sich 
die Verbindung vorher zersetzt und das Zinn dabei in Form von kleinen 
Kiigelchen wieder ausgeschieden wird. 

Weiter wurde nun versucht, Proben mit héherer Dichte dadurch zu 
gewinnen, daB man bereits gesinterte Proben wieder zerpulvert und dann 
anschlieBend in einer geeigneten Vorrichtung preBt. Hierfiir wurde eine 
PreBvorrichtung gebaut, die es gestattete, rechteckige Proben von 
50mm Lange und 4 mm Breite zu pressen, wobei die entstandene Héhe 
von der eingefiillten Pulvermenge abhing. Der gréB8te Druck der mit 
dem auf etwa 60 Rockwell geharteten Druckstempel ohne Beschadigung 
desselben iibertragen werden konnte, betrug etwa 17500 Atm. 

Vor dem Zerpulvern der Proben wurden jeweils die Sprungtemperatur 
und die Breite des Ubergangsintervalles gepriift. Es wurden nur Proben 
mit einem engen Ubergangsintervall, also solche, die bei 1250° C her- 
gestellt worden waren, zum Pressen verwendet. Die fiir das Pressen 
vorgesehenen Proben wurden in einer Reibschale zu einem Pulver mit 
einer mittleren KorngréBe von etwa 0,01 mm zermahlen. Durch Pressen 
des Nb,Sn-Pulvers gelang es, Stabchen bis zu einer Dichte von 7,70 g/cm? 
herzustellen. Es zeigte sich, daB trotz Anwendung nahezu gleicher 
PreBdrucke Proben mit verschiedener Dichte entstanden. Dies war 
vermutlich auf die nicht unerhebliche Haftreibung des Pulvers an den 
Wanden der Vorrichtung zuriickzufiihren. Dieser EinfluB der Wand- 
reibung hatte durch die Herstellung flacher Proben merklich verringert 
werden kénnen. Solche diinne Proben waren aber fiir die beabsichtigten 
Messungen nicht brauchbar gewesen. 

Ein FlieBen bzw. VerschweiBen des Pulvers trat bei diesen Drucken 
noch nicht auf. Die erreichte mechanische Festigkeit hatte die Durch- 
fiihrung der gewiinschten Messungen nicht zugelassen. Deshalb wurden 
die Proben nochmals unter denselben Bedingungen wie bei ihrer ersten 
Herstellung gesintert (1250° C, 6 Std). Nach dieser Behandlung hatten 
die zunichst rechteckigen Proben eine ausreichende mechanische 
Festigkeit, so daB sie mit einer Siliziumcarbidscheibe rund geschliffen 
werden konnten. Beim Sintern der gepreBten rechteckigen Stabe trat 
eine merkliche VolumvergréBerung und damit eine Verringerung der 
Dichte auf. Die Dichte der Probe 14 z.B. betrug nach dem Pressen 
7,70 g/cm® und verringerte sich durch das nochmalige Sintern auf 
7,54 g/cm’, entsprechend einem Porenvolumen von 15,5 %. Die gepreBten 
rechteckigen Proben hatten an ihren AuBenflachen ein metallisch 
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glinzendes Aussehen, im Inneren dagegen war die porige Struktur noch 
deutlich sichtbar. Die vorgenannte Probe 14 wurde nach Ausftthrung 
von elektrischen und magnetischen Messungen rundgeschliffen. Dabei 
zeigte sich wiederum eine Dichteminderung von 7,54 g/cm? auf 7,34 g/cm’. 
Daraus ist wieder zu schlieBen, daB der angewandte PreBdruck nicht 
ausreichte, um die FlieBgrenze des Probenmaterials zu tiberschreiten. 
Das Zerpulvern, Pressen und nochmalige Sintern ergab die Méglichkeit, 
ein eventuell in dem Ausgangsmaterial zunachst noch vorhandenes 
Konzentrationsgefalle an Zinn durch die beim Zerpulvern eingetretene 
Vermischung auszugleichen. Widerstandsmessungen an diesen Proben 
ergaben (Abschnitt 4), daB sich durch das Pressen und nochmalige 
Sintern die Lage des Sprungpunktes und die Breite des Ubergangsinter- 
valles nicht verandert hatte. Die so hergestellten Proben mit héherer 
Dichte zeigten nun unter Strombelastung im longitudinalen Magnetfeld 
eine deutliche Flu8verstarkung im Ubergangsgebiet zur Supraleitung, 
so daB an ihnen die gewiinschten Messungen mit verschiedenen Feldern 
und Belastungsstr6men durchgefiithrt werden konnten. 


3. Aufbau der MeBanordnung 


Zur Messung des elektrischen Widerstandes und des magnetischen 
Flusses wurde die in Fig. 1 schematisch gezeigte Anordnung, die ahnlich 
der von MEISSNER u. Mitarb. verwendeten war, beniitzt. 

Die zu untersuchende zylindrische Nb,Sn-Probe P befand sich in 
der Achse des Kryostaten. Sie wurde von zwei Kupferstabchen R, 
und R, gehalten, die zugleich die Zuleitungen fiir den Belastungsstrom 
waren. Um unnétige Ubergangswiderstande zu vermeiden, wurde die 
Probe an den Enden elektrolytisch verkupfert und mit den Strom- 
zufiihrungen weich verlotet. Zur Widerstandsmessung dienten zwei an 
P angebrachte Potentialklemmen VY, und V,. Der Widerstand wurde 
durch Vergleich des Spannungsabfalls an der Probe mit dem Spannungs- 
abfall an einem im selben Stromkreis liegenden Normalwiderstand mit 
einem Diesselhorstschen Kompensationsapparat gemessen. Vorhandene 
Thermokrafte wurden dabei durch Kommutieren des Stromes eli- 
miniert. 

Die Messung des magnetischen Flusses erfolgte ballistisch mit 
einem Supergalvanometer der Firma Siemens & Halske. Durch 
Kommutieren des durch die Feldspule A flieBenden Stromes wird in 
der auf P befindlichen Induktionsspule B ein SpannungsstoB induziert, 
der dem magnetischen FluB durch die Probe proportional ist. 

Die Feldspule besaB 3320 Windungen aus Cu-Draht von 0,3 mm 
Durchmesser und hatte als Wickelkern ein sechsfach parallel zur Achse 
geschlitztes Kupferrohr, das gleichzeitig zur Riickleitung der relativ 
starken Belastungsstréme in den Proben diente. Die Art der Riick- 
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leitung wurde, wie bei fritheren ahnlichen Messungen im Institut, so 
gewahlt, um eine Feldverzerrung durch die Stromriickfiihrung zu ver- 
meiden. Durch die Langsschlitze werden Wirbelstréme beim Umpolen 
des auBeren Feldes verhindert. 

Die Induktionsspule B besaB 10000 Windungen aus Cu-Draht von 
0,06 mm Durchmesser und hatte Abgriffe bei 5000 und 2500 Windungen, 
um bei verschiedenen duBeren Feldern 
mit annahernd derselben Empfindlichkeit | 
messen zu kénnen. 

Der Widerstand der Nb,Sn-Proben bei 
20° K betrug durchweg etwa 3-107? 
(Widerstand bei Zimmertemperatur etwa 
2-10). Durch Belastungsstr6éme von 
40 Amp wurde demnach bei Fliissig-Was- 
serstofftemperatur eine Joulesche Warme 
von etwa 0,11 cal/sec erzeugt. Um trotz- 
dem eine einwandfreie Temperaturmessung 
zu ermodglichen, muBte fiir gute Warme- 
abfuhr gesorgt werden. Die Probe wurde 
deshalb von einem Strom fliissigen Wasser- 
stoffs mit konstanter Temperatur umspiilt. 
Dies wurde mittels eines Turbinenriihrers C 
erreicht, der standig durch den Spalt zwi- 
schen Probe und Induktionsspule fliissigen 
Wasserstoff pumpte. Bei einer maximal 
zulassigen Erwaérmung der Probe von 0,01° 
gegeniiber der Badfliissigkeit muBte der 
Riihrer eine Fliissigkeitsmenge von etwa 
4 Liter/min férdern. 

Um bei den Messungen mit groBen 
Stromstarken die Warmezufuhr zum fltis- Fig. 1. Versuchsapparatur 
sigen Wasserstoff durch die Stromzulei- 
tungen moglichst gering zu halten, wurde der gesamte H,-Kryostat in 
fliissigen Stickstoff getaucht und die Stromzufiihrungen mit ihm vor- 
gekiihlt. Die giinstigsten Abmessungen fiir die Verbindungsleitungen 
aus Cu zwischen der Temperatur des fliissigen Stickstoffs und der des 
fliissigen Wasserstoffs wurden nach der von W. MEISSNER [/5]| angege- 
benen Methode berechnet. 

Die Temperatur wurde durch Regeln des Dampfdruckes tiber dem 
Fliissigkeitsbad mittels eines Nadelventils grob eingestellt. Zur Fein- 
regulierung diente eine am Boden des Kryostaten angebrachte Wider- 
standheizung H. Die Temperatur wurde mit einem gesonderten 
H,-Dampfdruckthermometer bestimmt, dessen KondensationsgefaB i 
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unmittelbar neben der Feldspule A angebracht war. Die Ubereinstimmung 
der vom Dampfdruckthermometer angezeigten mit der an der Probe 
herrschenden Temperatur konnte durch Messungen bei fallender und 
bei steigender Temperatur mit verschiedenen Belastungsstromen nach- 
gewiesen werden. Die Bestimmung der Temperatur erfolgte mittels der 
von HENNING angegebenen Dampfdruckkurve [19]. 

Der Stand des fliissigen Wasserstoffs im Kryostaten wurde durch 
einen mit einem Gegengewicht entlasteten Schwimmer S angezeigt. 


4. Widerstandsmessungen und ihre Ergebnisse 
An saimtlichen Proben, die nach den bereits beschriebenen Methoden 
hergestellt waren, wurden vor den magnetischen Messungen jeweils 
Widerstandsmessungen durchgefiihrt, um neben der Lage des Sprung- 


Tabelle 2 
Intervall Wiis 
Herstellungs- | Ubergangs- | des steilen verhaltnis : 
Probe | Temperatur | Temperatur Abfalls Strom oe Dichte 
Ce: | °K Grad Amp | Roog g/cm* 
| 

1 1500 18,18 0,36 1 9,8-10-2 | 5,34 
2 1400 ANS = | LO)yslee! 1 10,;4-° 40-7 | 5,64 
3 1400 18,18 0,14 OFS Per OLeO Ren; 63 

7 1400 1 24 ROA Os: || MGS olor 
8 1400 18,23 | 0,14 0,5 | 15,5: 1072 6,47 
11 1280 18,08 | 0,04 OS |) ZOOS NOES || GAG 
ds) 1240 18,07 0,04 0,5 | 18:0F- One, OO 
14 1250 18,08 0,05 OFS) 48 4 One. eee 4 
16 1240 18,04 | 0,04 0,5 | 14,5:102 | 7,18 


TE ee) 2 OSLO) 


punktes und der Breite des Ubergangsintervalls auch Aufschlu8 iiber 
den jeweiligen Restwiderstand zu erhalten. 


In Tabelle 2 sind die Ergebnisse der Widerstandsmessungen fiir einige 
Proben aufgefiihrt. 

Aus Tabelle 2 ist ersichtlich, da8 die bei hohen Temperaturen ge- 
sinterten Proben ein merklich breiteres Ubergangsintervall besaBen als 
die bei 1250°C hergestellten. In Fig. 2 sind an fiinf verschiedenen 
Proben gemessene Ubergangskurven aufgetragen. Fiir die bei 1400° C 
gesinterten Nb,Sn-Proben liegt der Beginn des steilen Widerstands- 
abfalles bei 18,20 -+0,05° K, die Breite A IT, — des steilen Abfalles — 
betragt 0,15°. Die bei etwa 1250°C gewonnenen Proben haben durch- 
weg eine etwas niedrigere Ubergangstemperatur. Bei ihnen beginnt der 
Bereich des steilen Widerstandsabfalles bei 18,07 +0,05° K und hat im 
Mittel eine Breite von 0,04°. Damit ist sie in derselben GréBenordnung 
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wie bei reinen Metallen. Aus dieser geringen Intervallbreite kann ver- 
mutet werden, daB sich unter den genannten Herstellungsbedingungen 
eine definierte intermetallische Verbindung gebildet hat. Bei anderen 
supraleitend werdenden Verbindungen, wie z.B. NbN, wurden bisher 
keine so schmalen Ubergangsintervalle gefunden, Der Grund fiir dieses 
Verhalten diirfte darin liegen, daB es speziell bei NbN schwierig ist, die 
Proben genau in stéchiometrischer Zusammensetzung, also 50 Atom-% 
Nb und 50 Atom-% N,, darzustellen. Bei NbN ergaben sich je nach 
Stickstoffgehalt und Kristallstruktur der Verbindung verschieden breite 
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Fig. 2. Restwiderstand und Ubergang zur Supraleitung fiir verschiedene Proben aus Nb,Sn 


Ubergangsintervalle, z.B. war fiir eine Probe mit 44,8 Atom-% N, 
Al —46°, ftir eme andere mit,49,7 Atom-% N, A7,—=0,16° [17], 

Die Verbreiterung des Sprungintervalles der bei héheren Tempera- 
turen hergestellten Proben kann méglicherweise darauf zuriickzufiihren 
sein, daB bei den hohen Temperaturen eine neue Kristallphase auftritt. 
Dafiir spricht auch eine blauliche Verfarbung der Probe, die sich nicht 
nur an der Oberflache der Probe, sondern auch in ihrem Innern zeigt. 
Andererseits kann auch bereits eine teilweise Zersetzung auftreten; denn 
ein Schmelzversuch hat gezeigt, daB die Verbindung bei Temperaturen 
um 2000° C wieder in ihre Komponenten zerfallt. 


Es lag auch die Vermutung nahe, daB die Verbreiterung des Sprung- 
intervalles durch Verunreinigungen bedingt sein kénnte. Aus diesem 
Grund wurde fiir eine Probe (11) an Stelle von spektralreinem Zinn nur 
gewohnlich reines Zinn verwendet. Aber auch diese Probe, die ebenfalls 
bei 1250° C gesintert worden war, hatte ein Ubergangsintervall von nur 
0,04°, wie dies aus der in Fig. 3 gezeigten Sprungkurve ersichtlich ist. 
Es scheint also, daB die in dem Zinn enthaltenen Verunreinigungen 
keinen merklichen Einflu8 auf die Breite des Sprungintervalles haben. 
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Daraus kénnen allerdings noch keine weitergehenden Schliisse auf ihre 
Abhingigkeit von Verunreinigungen gezogen werden. Die Verbreiterung 
diirfte demnach auf eine strukturelle Veranderung des Nb,Sn zuriick- 
zufiihren sein. 

Die in Tabelle 2 angefiihrten Rest-Widerstandsverhaltnisse Rj 9/93 
liegen zwischen 10 und 20%, sie zeigen keinen erkennbaren Zusammen- 
hang mit der Herstellungstemperatur, der Dichte oder der Breite des 
Ubergangsintervalles der Proben. Ahnliche Rest-Widerstandsverhalt- 
nisse zeigen auch Metalle mit ungefahr derselben Reinheit, wie sie das 
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Fig. 3. Ubergang zur Supraleitung an Probe 11, Fig. 4. Vergleich der durch Widerstandsmessung 
durch FluB- und Widerstandsmessung bestimmt bestimmten Ubergangskurven vor dem Pressen 


(Probe 13) und danach (Probe 14) 


als Ausgangsmaterial verwendete Nb besaB. Auch aus den gefundenen, 
relativ geringen Werten fiir Ry, ,/R.3, kann somit wohl auf die Bildung 
einer eindeutigen intermetallischen Verbindung geschlossen werden. 

Der spezifische elektrische Widerstand der Proben wurde ebenfalls 
bestimmt und zwar aus der zwischen den Potentialklemmen gemessenen 
Lange, dem Widerstand und dem Durchmesser der Probe. Da fiir die 
Bestimmung des spezifischen Widerstandes der Querschnitt der ge- 
samten Probe benutzt wurde, der wirkliche Querschnitt des leitenden 
Materials aber entsprechend dem Porenvolumen geringer ist, ist fiir 
Proben verschiedener Dichte auch ein verschiedener spezifischer Wider- 
stand zu erwarten. Fiir Probe 1 ergab sich bei 20° C: 


O29 = 139-10 $Q-cm+1% (Dichte 5,34 g/cm’), 
fiir Probe 16 
059 = 108-10 QO. cm 4 


1% (Dichte 7,18 g/cm’). 


Aus Tabelle 2 und den in Fig. 2 gezeigten Ubergangskurven ist er- 
sichtlich, da8 kein EinfluB der Probendichte auf die Sprungtemperatur 
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und die Breite des Ubergangsintervalles vorhanden ist. Ein Vergleich 
der Kurven a und b in Fig. 4 1aBt auch erkennen, daB das Zerpulvern, 
Pressen und nochmalige Sintern ohne Auswirkung auf die Sprungkurve 
war. Kurve a wurde an Probe 13 (1250° C, 6 Std) gemessen, diese wurde 
anschheBend zerpulvert, gepreBt und nochmals gesintert (4250° GC, 
6 Std). Die nach dieser Behandlung erhaltene Ubergangskurve ist durch 
Kurve b wiedergegeben (Probe 14). 

Die bei 1400°C hergestellten Proben hatten durchwegs eine um 
0,15° héhere Ubergangstemperatur. Diese Erhohung rithrt wahrschein- 
lich daher, da8 bei den hohen Reaktionstemperaturen einerseits einige 
vollkommen homogene Kristallite der Verbindung mit etwas héherem 
Sprungpunkt entstehen. Andererseits wird durch teilweise Zersetzung 
der Verbindung ein breiteres Ubergangsintervall dieser Proben bedingt. 


5. FluBmessungen ohne Strombelastung 
Die Messung des magnetischen Flusses durch die Nb,Sn-Proben 
erfolgte, wie bereits angegeben, ballistisch durch Kommutieren des 
duBeren longitudinalen Magnetfeldes. Im normalleitenden Zustand der 


° Probe 7 (1500°C) 
3 Frobe 15 (7250 °C) 


/TeBfeld 0,5 Oe 
OA 


60. + + «1460 76,00 7420 °K 7440 


Fig. 5. Vergleich der magnetisch gemessenen Ubergangskurven von Probe 1 und 15 


Probe ist dabei der maximale Ausschlag des Galvanometers proportional 
dem FluB durch die gesamte Spule, im supraleitenden Zustand ist er der 
Flache zwischen Spule und Probe proportional. Dieser ,,tote FluB™ 
betrug ungefahr 60% des Wertes im normalleitenden Zustand. Er war 
deshalb so groB, weil, wie in Abschnitt 3 angegeben, ein Ringspalt 
zwischen Probe und Induktionsspule vorhanden sein mute, um den 
zur Kihlung notwendigen fliissigen Wasserstoff durchpumpen zu 
k6nnen. 

Im Gegensatz zu den Widerstandsmessungen, bei welchen Supra- 
leitung durch volliges Verschwinden des Widerstandes angezeigt wird, 
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wenn sich nur ein durchgehender supraleitender Faden gebildet hat, 
wird bei den magnetischen Messungen véllige Supraleitung der Probe 
erst dann gefunden, wenn das ganze Volumen supraleitend geworden 
ist. Die magnetischen Messungen vermitteln daher ein zuverlassigeres 
Bild von den Ubergangskurven als die Widerstandsmessungen. 


In Fig. 5 sind magnetisch — bei einem Feld von jeweils 0,50 Oe — 
gemessene Ubergangskurven der Proben 1 und 15 aufgetragen. Wie die 
in Tabelle 3 angefiihrte Gegeniiberstellung zeigt, stimmen die Breiten 
der Ubergangsintervalle fast genau 
mit den aus den Widerstandsmes- 


Tabelle 3 


Intervall des 
steilen Abfalls 


Beginn des 


steilen Sprunges 


Probe 


stand 


Wider- | 


Grad | 


magnet. 


Grad 


stand 
°K 


18,18 


Wider- | 


magnet. 


CIS 


18,12 


sungen erhaltenen Werten tiberein. 

Die gute Ubereinstimmung der 
Intervallbreiten bestatigt ebenfalls 
das Vorhandensein einer definierten 
intermetallischen Verbindung. Die 
Werte fiir die Sprungtemperaturen 


4) O48)" O15) 14848) “1842 

11* | 0,04 | 0,04 | 18,08 | 18,02 liegen bei den magnetischen Mes- 
ee |peeee OSes OPE ES sungen durchschnittlich um mehrere 
16 | 0,04 | 0,04 [18,04 | 48,04 ~ ~UE ° | 


hundertstel Grad tiefer als bei den 
Widerstandsmessungen. Vgl. z.B. Fig. 3. Der Grund hierfiir ist nicht 
sicher anzugeben, hangt aber wohl mit ungentigender Homogenitat 
der Proben zusammen. W. MEISSNER und R. Dott [20] haben durch 
Messungen an einem sehr reinen Indium-Einkristall nachgewiesen, daB 
der Abfall von Flu8 und Widerstand nahezu gleichzeitig erfolgt. 


6. Flu8messungen mit Strombelastung 


Zur Bestimmung des paramagnetischen Effektes wurden im Uber- 
gangsgebiet zur Supraleitung magnetische Messungen bei zusatzlicher 
Belastung der Proben mit Strémen bis zu 40 Amp angestellt. 


Fig. 6 zeigt die Ergebnisse dieser Messungen an Probe 1. Als Abszisse 
ist die Temperatur, als Ordinate der FluBverstairkungsfaktor 


~ A— Ayo 


b= 


Ay — Xo 


aufgetragen. Dabei ist x) der dem normalleitenden Zustand, a». der dem 
, toten Flu8" entsprechende ballistische Ausschlag des Galvanometers. 


Die Messungen an Probe 1 mit breitem Ubergangsintervall und 
geringer Dichte ergaben (Fig. 6) bei auBeren Langsfeldern von 0,50 
und 0,25 Oe mit jeweils 20 Amp_longitudinalem Belastungsstrom 
keinerlei Anzeichen einer FluBverstéarkung, wie schon in Abschnitt 2 


* Probe 11 unter Verwendung von nicht spektralreinem Sn-Pulver her- 
gestellt. 
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erwahnt wurde. Messungen an ungepreBten Proben mit kleinem Uber- 
gangsintervall ergaben aber ebenfalls keine FluBverstarkung. 
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Fig. 6. Ballistische Flu8messung an Probe 1 bei 2 Feldstarken und verschiedenen Belastungsstromen 


Den paramagnetischen Effekt zeigte Probe 14, die eine Dichte von 
7,54 g/cm’ besaB. Sie hatte einen rechteckigen Querschnitt von 4,5 x 
6,5 mm2, wie er sich durch das Pressen ergab (vgl. Abschnitt 2), und war 
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Fig. 7. Ballistische FluBmessung an Probe 14 bei 3 Feldstarken und verschiedenen Belastungsstromen 


50mm lang. Nachdem an ihr — bei rechteckigem Querschnitt — die 
beabsichtigten Messungen durchgefiihrt waren, wurde sie auf einen 
Durchmesser von 4,15 mm rundgeschliffen (neue Bezeichnung: Probe 15), 
um ahnliche geometrische Verhaltnisse wie bei den friiheren Messungen 


an reinen Metallen zu erhalten. 


320 WERNER WIEDEMANN: 


Die Ergebnisse der Messungen an Probe 14 sind in Fig. 7 wieder- 
gegeben. Die Ubergangskurven wurden bei aueren Feldstarken von 
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Fig. 8. Ballistische FluBmessung an Probe 15 bei 3 Feldstaérken und verschiedenen Belastungsstr6men 


0,12, 0,25 und 0,50 Oe aufgenommen. Die jeweils angewandten Be- 
lastungsstrome betrugen 0, 10, 25 und 40 Amp. Es zeigte sich, wie auch 
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Fig. 9. Ballistische FluBmessung an Probe 16 bei 3 Feldstirken und verschiedenen Belastungsstromen 


bei reinen Metallen, eine Zunahme der maximalen FluBverstarkung mit 
zunehmendem Belastungsstrom. Ebenso wird die FluBverstarkung um so 
gréBer, je geringer das angelegte longitudinale Magnetfeld ist. Fiir die 
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verschiedenen longitudinalen Magnetfelder und Belastungsstréme er- 
geben sich aus den Messungen die in Tabelle 4 angefiihrten Werte fiir 


den maximalen FluBverstarkungs- 
faktor: 


“ __ &max — Xoo 
[max a eee 
AX — Xoo 


Durch das Rundschleifen hatte 
sich die makroskopische Dichte der 
neu entstandenen Probe 15, wie 
schon in Abschnitt 2 erwahnt, auf 
7,34 g/cm? erniedrigt (urspriing- 
liche Probe 14 mit rechteckigem 
Querschnitt: 7,54 g/cm). Probe 15 
wurde mit den gleichen wie bei 
Probe 14 verwendeten Stromstar- 
ken und Langsfeldern untersucht. 
Die Ubergangskurven sind in Fig. 8 
wiedergegeben. Die Auswertung 
ergab die in Tabelle 5 angefiihrten 
Werte fiir die maximale FluBver- 
starkung. 


Tabelle 4. Probe 14 (vechteckiger 


Querschnitt ) 


Belastunks- | Maximaler 

Magnetfeld : FluBverstar- 

strom kungsfaktor 
Oe Amp imax 
O;12 io) 1,00 
0,12 10 1,04 
O52 25 le: 
O12 40 1,19 
0,25 0 1,00 
0,25 10 1,02 
0,25 Ps) 1,08 
0,25 40 a5 
0,25 50 a louli7s 
0,50 (6) 1,00 

0,50 10 1,005 

0,50 20 1,03 
0,50 25 1,06 
0,50 40 lest) 


In Fig. 9 sind die fiir Probe 16 erhaltenen Ubergangskurven wieder- 
gegeben. Probe 16 war ebenfalls durch Pressen und nochmaliges sechs- 
stiindiges Sintern aus zerpulvertem Nb,Sn hergestellt worden. Sie 


Tabelle 5. Probe 15 


| oF. | Maximaler 

elastungs- | FluBverstar- 

Magnetfeld | strom | kungsfaktor 
Oe } Amp | Emax 

pees gil Th eso) egy ona 2h 
0,12 ) os 
0,12 | 10 1,04 
0, 12 25 | 41 , 14 
0,12 40 1,23 
0,25 e) 1,00 
0,25 10 | 1,03 
0,25 25 | = 1,105 

0,25 40 1,18 
0,50 fe) 1,00 
0,50 10 Wels 
0,50 23 pa 
0,50 40 AAS 


Tabelle 6. Probe 16 


| Maximaler 
Magnetfeld Belastungs- FluBverstar- 
strom kungsfaktor 
Oe | Amp Maar 
O42 O 1,00 
(Ob AZ 10 1,04 
O;42 25 flu 
0,12 40 1,20 
0,25 O 1,00 
0,25 10 1,02 
O25 25 1,09 
0,25 40 1,142 
0,50 0) 1,00 
0,50 10 1,042 
0,50 aS 1,047 
0,50 40 1,10 


hatte eine Dichte von 7,18 g/cm? (Tabelle 2). Ihre Abmessungen waren 
41mm Durchmesser und 50mm Lange. Die aus den Messungen ent- 
nommenen Werte sind in Tabelle 6 aufgefiihrt. 
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22, 
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Die durch die hohen Belastungsstr6me bewirkte Erniedrigung des 
Sprungpunktes zeigte bei allen Proben ungefahr dieselbe GréBe; sie 
betrug bei 40 Amp Belastungsstrom etwa 0,1”. 


Zu dem anscheinend stetigen Verlauf der Ubergangskurven sei be- 
merkt, daB bei der ballistischen MeBmethode mit Umpolung des auBeren 
Feldes immer nur bei ansteigendem FluB gemessen wird, gleichgiiltig, 
ob die Temperatur steigt oder fallt (vgl. [20]). Es ergeben sich mit ge- 
wissen Streuungen Mittelwerte des Flusses, der durch die Bildung oder 
Vernichtung supraleitender Bereiche, oder durch deren Zusammen- 
schluB zu schraubenlinienférmigen Bahnen veradndert wird. W. MEIss- 
NER und R. Dorr fanden bei fluxmetrischen Messungen mit steigendem 
FluB eine stetig verlaufende Ubergangskurve, mit fallendem Flu8 einen 
in einzelne Spriinge aufgelésten Ubergang [20]. Fluxmetrische Mes- 
sungen hatten zwar den Vorteil einer praktisch viel gréBeren zeitlichen 
Auflésung, sie kénnen aber nur dort ohne besonderen Aufwand ange- 
wendet werden, wo groBe prozentuale FluBverstarkungen auftreten. 


7. Auswertung der Ergebnisse und Diskussion 


Aus den in den Fig. 7 bis 9 und in den Tabellen 4 bis 6 gezeigten 
Me8ergebnissen kénnen nun in gleicher Weise, wie es W. MEISSNER, 
F. SCHMEISSNER und H. MEISSNER [4] durchgefiihrt haben, die Werte 
fiir die Konstanten J, und y* der empirischen Gleichung J)= J, + 
y* -a-d-H bestimmt werden. Diese Beziehung gilt fiir runde Proben. 
Dabei ist J in Amp, der Durchmesser d in cm, die Feldstarke H in 
Amp/cm einzusetzen. 


Die MeBergebnisse wurden zunachst fiir die beiden runden Proben 15 
und 16 ausgewertet (Fig. 10 bis 13). Als Ordinate ist der FluBverstar- 
kungsfaktor fmax und als Abszisse der Belastungsstrom J aufgetragen. 
Parameter ist das jeweils angelegte longitudinale Magnetfeld H. Wie 
man sieht, nimmt die maximale FluBverstarkung linear mit dem Be- 
lastungsstrom zu. Extrapoliert man bis zur FluBverstarkung 0, also 
ju=1, so erhalt man die Mindeststromstiarke J, fiir das entsprechende 
longitudinale Feld H als Schnittpunkt der durch die Me8punkte ge- 
legten Geraden mit der Abszisse. Es tritt also bei gegebenem Feld H 
FluBverstarkung erst dann auf, wenn die Belastungsstromstarke gréBer 
als das dazugehorige J) wird. Tragt man nun die hier erhaltenen Werte 
fiir die Mindeststromstarke J) als Funktion der duBeren Feldstairke H 
auf, wie dies in Fig. 11 und 13 geschehen ist, so erhalt man eine ebenfalls 
lineare Abhangigkeit der Mindeststromstarke J) vom Magnetfeld H. 
Extrapolation von J) bis zum Wert H =0 liefert als Schnittpunkt mit 
der Ordinate die Grenzstromstirke J,. Der Faktor 2-d- y* ergibt sich 
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aus der Steigung dieser Geraden. 


Unter Beriicksichtigung des Wertes 


von d wird 
fiir Probe 15: 
yp 1,3 Amp 
y* = 11,0, 
fiir Probe 16: 
J,= 1,4 Amp 
Pty Ae 
730 
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Fig. 10. FluBverstarkungsfaktor fi; 
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in Abhangigkeit von Belastungsstrom und Feldstarke 


Fig. 11. Mindeststrom J, in Abhangigkeit von der a4uBeren Feldstarke H 


Fig. 12. FluBverstarkungsfaktor fi,,,, in Abhangigkeit von Belastungsstrom und Feldstarke 


Fig. 13. Mindeststrom J, in Abhadngigkeit von der auBeren Feldstairke H 


Die Auswertung der an der rechteckigen Probe 14 gewonnenen 
MeBergebnisse (Fig. 14 und 15) ergab ebenfalls lineare Zusammenhange 
zwischen ~ und J, bzw. J, und H. Zur Bestimmung des Faktors y* 
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wurde in grober Naherung an Stelle des fiir die runden Proben geltenden 
Umfangs a-d der Umfang einer in den rechteckigen Querschnitt der 
Probe einbeschriebenen Ellipse gesetzt. Es ergeben sich dabei fur /, 
und y* die Werte: J, =1,3 Amp, y* = 9,0: 

Errechnet man j* aus dem Umfang der rechteckigen Probe, so erhalt 
man daiurs7, 1. 

Die Form der paramagnetischen Ubergangskurven stimmt qualitativ 
mit der fiir reine Metalle iiberein, wahrend fiir NbN die Kurven der 
maximalen FluBverstarkung verhaltnismaBig flache Kuppen aufweisen. 
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Fig. 14, FluBverstarkungsfaktor 7,,,, in Abhangigkeit von Belastungsstrom und Feldstarke 


Fig. 15. Mindeststrom J, in Abhangigkeit von der auBeren Feldstirke 1 


Dies diirfte mit dem schon ohne Strombelastung verhaltnismaBig 
breiten Ubergangsintervall von etwa 0,2° zusammenhiangen. 


Da bei den ungepreBten Proben die Dichten sehr klein waren (zwi- 
schen 5,34 und 6,41 g/cm) und trotz des schmalen Ubergangsintervalles 
iiberhaupt keine FluBverstarkung auftrat, liegt die Vermutung nahe, 
da das Fehlen einer FluBverstarkung nicht auf mangelhafte Homogeni- 
tat der Verbindung, sondern auf die groBe Porositat der Proben zuriick- 
zufthren ist. Auch die gepreBten Proben besaBen immer noch ein 
Porenvolumen von etwa 18%, bezogen auf die Idealdichte von Nb,Sn. 
Es ist deshalb anzunehmen, da8 mit steigender Dichte auch die maxi- 
male Flu8verstarkung noch zunehmen wird. 


Ein Vergleich der fiir die verschiedenen Proben erhaltenen Werte 
(Tabelle 7) l4Bt erkennen, daB die Grenzstromstirke J, bei allen Proben 
in demselben Bereich liegt wie die der reinen Metalle. Es scheint dem- 


nach, daB die Porositat der Proben den Wert der Grenzstromstirke 
nicht merklich beeinfluBt. 
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Der Faktor y* dagegen zeigt eine merkliche Abweichung von den 
bisher gemessenen Werten. Bei reinen Metallen wurden bei 40 Amp 
FluBverstarkungen von 700% und dariiber festgestellt; z.B. betrug die 
Verstaérkung an einer Quecksilberprobe bei einem Langsfeld von 1,38 Oe 
und 40 Amp Belastungsstrom etwa 730% [4]. GroBe FluBverstar- 
kungen konnten schon mit verhiltnismaBig geringen Strémen und 
relativ groBen Feldstarken erzeugt werden. Die FluBverstarkung kommt 
im nicht porésen Material dadurch zustande, da8 sich die supraleitenden 
Bereiche mit ihrer gréBten Achse in die Richtung des schraubenférmigen 
Feldes einstellen und daB daher der von auen hineingesandte Strom 
im wesentlichen auf den Feldlinien verlauft und das Feld des Stromes 
eine longitudinale Komponente hat. Wenn nun bei porésem Material 


Tabelle 7 
Probe 14 15 16 
Dichte seme ss, 4 = 7,54 fee | halts 
pees SM. TRS) BOs ao 12,5 
) Peesticclc) Gegae amen ens 1,3 1353) | 1,4 
unter sonst gleichen Verhaltnissen — d.h. bei gleichem Probendurch- 


messer, gleich groBem Strom und gleichem auBerem Feld — eine kleinere 
FluBverstarkung auftritt als bei nicht pordsem Material, so bedeutet 
dies offenbar, daB im pordsen Material der Strom nicht auf der Schrau- 
benlinie des resultierenden Magnetfeldes, sondern auf einer steileren 
Schraubenlinie verlauft und daher die longitudinale Komponente des 
Stromfeldes kleiner ist als im nicht pordsen Material. Vielleicht stellen 
sich im porésen Material die supraleitenden Bereiche wegen Feldver- 
zerrungen weniger gut in die Richtung der Feldlinien ein, als im nicht 
pordésen Material. Mit der vorstehenden Uberlegung ist im Einklang, 
daB im porésen Material y* gréBer wird als im nicht pordsen Material. 
Denn um die gleiche Feldverstaérkung in beiden Fallen zu erhalten, 
muB bei pordsen Proben wegen der gréBeren Steigung der Strom- 
Schraubenlinien das zugehérige J erheblich gréBer sein als bei nicht 
porésen Proben, also auch der Minimalwert J, von J und wegen /)= 
J, tady*H, bei gleichen J,-Werten, auch der Wert von y*. Es ist 
danach anzunehmen, daB bei noch gréBerer Dichte, die zweifellos eine 
Verringerung der Porositaét zur Folge haben wiirde, der y*-Wert erheb- 
lich absinkt und sich méglicherweise dem reiner Metalle annahert. Um 
dariiber nihere Aussagen machen zu kénnen, ware es notwendig, Mes- 
sungen an Proben mit wesentlich verringertem Porenvolumen anzu- 
stellen, was durch Anwendung noch hdéherer PreBdrucke méglich sein 
diirfte. Dazu bedarf es aber der Benutzung anderer PreBmethoden, als 
der von hier verwendeten. 
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Zusammenfassung 

Durch Sintern eines Gemisches aus 75 Atom-% Nb und 25 Atom-% 
Sn wurden bei verschiedenen Temperaturen vollzylindrische Proben 
der intermetallischen Verbindung Nb,Sn_hergestellt. Widerstands- 
messungen ergaben fiir die bei 1450° C gesinterten Proben als Beginn 
des steilen Abfalles 18,20 +0,05° K und eine Breite des steilen Abfalles 
AT, von etwa 0,14°, fiir die 1250° C-Proben waren die entsprechenden 
Werte 18,07 +0,05° K und 0,04°. Aus FluBmessungen im longitudinalen 
Magnetfeld wurden fiir den Beginn der Sprungkurve 18,02 +0,05° K 
ermittelt. Der steile FluBabfall erfolgte ebenfalls in einem Bereich von 
etwa 0,04°. Diese Werte fiir die Sprungtemperatur sind mit den von 
Marttuias u. Mitarb. angegebenen in guter Ubereinstimmung. Der 
Restwiderstand bei der Temperatur des fliissigen Wasserstoffes betrug 
im Mittel 15% des Widerstandes bei Zimmertemperatur. 

FluBmessungen mit zusatzlichem Belastungsstrom zeigten, daB bei 
Proben mit Dichten zwischen 5,34 und 6,63 g/cm? keine FluBverstarkung 
im Ubergangsgebiet zur Supraleitung auftrat. An Proben mit héheren 
Dichten wurde FluBverstarkung beobachtet. In Tabelle 8 sind auBer 
den Werten fiir die maximale FluBverstarkung auch die Werte fiir J, 
und y* eingetragen. Dabei entspricht Jj, und y* der Beziehung: 


jh=hty*-nd-H. (1) 

Jo ist der Minimalstrom in Amp, bei dem bei gegebenem auBerem 
Feld H in Amp/cm und Probendurchmesser d in cm, gerade FluBver- 
starkung beginnt. 


Tabelle § 
Maximaler | 
FluBverstarkungs- Grenzstrom- : 
Probe faktor aeons stairke Jy y* Dichte 
bei 40 Amp | 
und 0,12 Oe | Amp | g/cm* 
| 
14 (rechteckig) . . 1,19 | 1,3 lng peasy 7,54 
| ee R or ett | 
15 (rund). Jos 1523 Ags lst 0) | 7,34 
Mey (Gawbavel)S Sg 8 1,20 1,4 12,5 | dks 


Der Wert der Grenzstromstirke J, ist von derselben Gré8enordnung 
wie der von reinen Metallen. Der Faktor y* hat erheblich gréBere Werte 
als bei reinen Metallen. y* ist um so kleiner, je geringer die Porositat ist. 


Herrn Regierungsrat Dr. F. SCHMEISSNER danke ich vielmals tiir Hinweise und 
Ratschlage, der Forschungsgemeinschaft der Deutschen Wissenschaft fiir die Herrn 
Professor MEISSNER gewahrte Sachbeihilfe zur Durchfiihrung der mir von ihm 
iibertragenen Arbeit. 


* Statt wd in (1) wurde der Umfang der rechteckigen Probe eingesetzt. 


** Statt md in (1) wurde der Umfang der in den rechteckigen Querschnitt ein- 
beschriebenen Ellipse gesetzt. 
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Doppelresonanz durch Anregung 
mit Hyperfeinstrukturkomponenten und Nachweis 
durch Selbstabsorption 
Von 
Hans BuckKA 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Januar 1958) 


Es wird eine Doppelresonanzmethode untersucht, bei der die Anregung mit Hyper- 
feinstrukturkomponenten und der Nachweis der Hochfrequenztibergange mit 
Hilfe der Selbstabsorption erfolgt. Eine experimentelle Prifung dieser Methode 
wurde an dem schon bekannten Hyperteinstruktur-Termmultiplett des 7? Py io 
Termes des Cs I-Spektrums ausgefiihrt, wobei die Abhangigkeit des Signals von 
der Selbstabsorption untersucht wurde. Versuche am 7°Fyjg-Term ergaben ein 
Signal geringer Intensitat bei (400,8-+1) MHz, welches dem Hochfrequenzuber- 
gang zwischen den beiden Hyperfeinstrukturtermen mit F=4 und F=3 zu- 
geschrieben wird. 


Einleitung 


Die Untersuchung sehr enger Hyperfeinstrukturaufspaltungen an- 
geregter Atomzustande, die durch Beobachtung der elektrischen Dipol- 
iibergange mit optischen Interferometern nicht mehr aufgelést werden 
kénnen, wurde in einigen Fallen durch die von KASTLER und BrossEL! 
angegebene Doppelresonanzmethode erméglicht?. Die Anregung der 
Atome erfolgt bei dieser Arbeitsweise mit polarisiertem Licht, um im 
angeregten Zustand eine nicht dem statistischen Gleichgewicht ent- 
sprechende Besetzung der einzelnen Hyperfeinstrukturterme zu_er- 
reichen. Induzierte magnetische Hochfrequenziibergange innerhalb des 
zu untersuchenden Hyperfeinstruktur-Termmultipletts gleichen die 
Besetzungszahlen an das statistische Gleichgewicht an und kénnen 
damit Polarisation und Richtung des reemittierten Lichtes beeinflussen. 

Zu einer anderen Methode fiir die Untersuchung angeregter Atom- 
zustande mittels induzierter Hochfrequenziiberginge gelangt man durch 
Ausnutzung der in giinstigen Fallen vorhandenen Hyperfeinstruktur 


1 BROSSEL, J., u. A. KASTLER: C. R. Acad. Sci., Paris 229, 1213 (1940). 

* ActHorr, K. H., u. H. KriiGer: Naturwiss. 41, 368 (1954). — ALTHOFF, K.: 
Z. Physik 141, 33 (1955). — Sacatyn, P. L.: Phys. Rev. 94, 885 (1954). — RITTER, 
Go Gal SERIES wbrocalenyvseSocu Londen’ 68, 450 (1955). — KrtceEr, H., 
u. U. M&yver-BERKHOouT: Naturwiss. 42, 94 (1955). — MeyER-BERKHOUT: Z. 
Physik 141, 185 (1955). — Béckmann, K., H. KrtiGer u. E. RECKNAGEL: Ann. 
Physik 20, 250 (1957). 
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des unpolarisierten, anregenden Lichtes und der Selbstabsorption 8. 
Infolge der Hyperfeinstruktur des anregenden Lichtes werden verschie- 
dene der méglichen Ubergainge zwischen dem Grundzustand und dem 
angeregten Zustand bevorzugt, wodurch eine Abweichung der Beset- 
zungszahlen der Hyperfeinstrukturterme des angeregten Zustandes vom 
statistischen Gleichgewicht bewirkt wird. Eine Veréanderung dieser 
Besetzungszahlen durch induzierte Hochfrequenziibergange spiegelt sich 
in einer Verlagerung der Intensitaéten der Hyperfeinstrukturkomponenten 
des reemittierten Lichtes wider. Um diese Intensitatsanderungen nach- 
zuweisen, kann man sich der fiir die einzelnen Hyperfeinstruktur- 
komponenten selektiv wirkenden Selbstabsorption bedienen. In der 
folgenden Arbeit werden die sich ergebenden Méglichkeiten naher unter- 
sucht und Ergebnisse eines Testversuches angegeben. 


Wirkungsweise der Anregung mit Hyperfeinstrukturkomponenten 
auf die Besetzungszahlen des angeregten Zustandes und die 
Hyperfeinstruktur des Resonanzlichtes 


Die Wirkungsweise der Methode sei am Beispiel des Uberganges 
6?S1j9— 7?Pys (A= 4555 A) im Casium-I-Spektrum erlautert. Fiir das 
einzige stabile Cs-Isotop 133 (J =) ist in Fig. 1 das zugehérige Hyper- 
feinstruktur-Termschema mit den entsprechenden relativen Ubergangs- 
wahrscheinlichkeiten* angegeben. Da die Hyperfeinstrukturaufspaltung 
des Grundzustandes bedeutend gréBer, die des angeregten Zustandes 
bedeutend kleiner als die Doppler-Breite in einer normalen Gasent- 
ladungs-Lichtquelle ist, besteht das anregende Licht einer solchen Quelle 
aus zwei Komponenten, deren Intensitaten sich entsprechend den sta- 
tistischen Gewichten der beiden Hyperfeinstrukturterme des Grund- 
zustandes wie 9:7 verhalten. Fig. 2 zeigt die spektrale Intensitats- 
verteilung. 

Die Besetzungszahlen im angeregten Zustand sind von der spek- 
tralen Intensitatsverteilung des anregenden Lichtes abhangig*. Bei- 
spielsweise mdge eine solche spektrale Intensitatsverteilung betrachtet 
werden, daB die Anregung nur aus dem Term mit / =4 des Grund- 
zustandes erfolgt. Das Verhdltnis der Besetzungszahlen im angeregten 
Zustand ist dann gleich dem Verhaltnis der Ubergangswahrscheinlich- 
keiten aus dem Term mit F = 4 des Grundzustandes, d.h. 19,6:9,3:3,1:0 


* An einer anderen Stelle [Bucka, H.: Z. Physik 141, 59 (1955)] wurde die 
spektrale Intensitatsverteilung des anregenden Lichtes benutzt, um nach Riick- 
kehr der Atome in den Grundzustand eine Anderung der Besetzungszahlen der 
Hyperfeinstrukturterme des Grundzustandes zu erreichen. 

3 Bucks, H.: Naturwiss. 43, 371 (1956). 

4 KopFERMANN, H.: Kernmomente. Frankfurt a. M.: Akademische Verlags: 
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im Gegensatz zu dem Fall statistischen Gleichgewichts, bei dem sich die 

Besetzungszahlen wie 11:9:7:5 verhalten. . 
Intensive Lichtquellen mit so extremen Anregungsbedingungen sind 
wohl kaum realisierbar. Die Hyperfeinstruktur der Atomspektren 
bietet jedoch in giinstigen Fallen die 


Term F 3 
y, Moglichkeit, die Ubergdnge zwischen 
cee dem Grundzustand und dem ange- 
: regten Zustand mit zum Teil ver- 
schiedener Intensitét anzuregen. So 

( erfolgt bei Benutzung der in Fig. 2 
TPs vorgewiesenen Intensitatsverteilung 
3 der Linie 6?Sy.— 77H. die An- 


regung aus dem Term mit F=4 
des Grundzustandes bevorzugt. Da 


zt (») in willktirl. Einheiten 


Voy 3 
Fig. 1 Fig. 2 


Fig. 1. Hyperfeinstrukturtermschema fiir die beiden Feinstrukturlinien 62S,/. — 7?P3/. und 62S,/, —7°P jo. 
Die Aufspaltungen des 7*P,).- und des 7*P,/.-Terms sind bedeutend kleiner als die Aufspaltungen des Grund- 
zustandes und nur der Deutlichkeit halber gréBer eingezeichnet. Die zu den einzelnen Ubergangen angegebe- 
nen Zahlen bedeuten die relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten (vgl. KopreRMANN, Kernmomente’) 


Fig. 2. Qualitativer Verlauf der spektralen Intensitatsverteilung des eingestrahlten Lichtes (ausgezogene 

Kurve). 4; = Komponenten fiir Anregung aus dem Term mit F=3, 4, = Komponenten fiir Anregung 

aus dem Term mit F =4 des Grundzustandes. Infolge des Uberwiegens der Komponente A, erfolgt die An- 

regung aus dem Term mit F = 4 des Grundzustandes mit dem schraffiert eingezeichneten Teil des anregenden 
Lichtes bevorzugt 


bei der vorhandenen Hyperfeinstruktur des anregenden Lichtes in 
geringerem MaBe auch Ubergange aus dem Term mit F =3 des Grund- 
zustandes erfolgen, wird die ungleiche Besetzung der Terme des an- 
geregten Zustandes durch den in Fig. 2 schraffiert eingezeichneten Teil 
des anregenden Lichtes bewirkt. Die sich hierbei ergebenden relativen 
Besetzungszahlen im angeregten Zustand 72P,, sind unter Beriick- 
sichtigung der relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten in Tabelle 4 
angegeben und zeigen Abweichungen von der Verteilung bei statistischem 
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Gleichgewicht bis zu etwa 10%. In der Tabelle 4 sind auBerdem die 
entsprechenden Werte fiir die Feinstrukturlinie 67S1j2—77Fjo einge- 
tragen. 

Die Abweichung des Verhaltnisses der Besetzungszahlen im an- 
geregten Zustand von den bei statistischer Besetzung geltenden Werten 
zeigt sich in der Intensitatsverteilung der beiden Hyperfeinstruktur- 
komponenten der reemittierten Linie. Fiir den Ubergang AeA O 


Tabelle 1. Verhdltnisse der Besetzungszahlen im angeregten Zustand a) bei Anregung 

mit den Hyperfeinstrukturkomponenten der Resonanzlinie 6? Si jg—7? Pijg bzw. 6° Sy jg — 

7? Pyin, b) bei gleicher Intensitdt des anregenden Lichtes fiir alle Ubergiinge zwischen 
dem Grundzustand und dem angeregten Zustand (Kontinuum) 


CHS EEUIGEMELETN ¢ een ee fc eee 2 Pits ME 


iy Pebicim Stqikcumnberm IM i= 5505 . 2) - = Llegaeey es 5 4 8 2 


a) Verhaltnis der Besetzungszahlen bei Anre- 
gung mit Hyperfeinstrukturkomponenten  8,68:7,32) 12,21:9,01:6,47:4,34 


b) Verhaltnis der Besetzungszahlen im statisti- 
scnen Gleichsewicht 9 ys a. 2 Loa. (See Wy Ae (9 ae anes 


betragt unter den beschriebenen Anregungsbedingungen das Verhaltnis 
9,53:6,47, fiir den Ubergang 72P,,—6?S,). das Verhaltnis 9,10:6,90, 
wahrend bei statistischer Besetzung sich der Wert 9:7 ergibt. 


Wirkungsweise der Selbstabsorption beim Nachweis 
der Hochfrequenziibergange 


Die induzierten Hochfrequenziibergange im angeregten Zustand 
gleichen die relativen Besetzungszahlen der beteiligten Terme, wie 
bereits einleitend betont, an das statistische Gleichgewicht an® und 
andern damit das Intensitatsverhaltnis der beiden Hyperfeinstruktur- 
komponenten des reemittierten Lichtes. Der Nachweis der Hoch- 
frequenziibergange erfordert somit einen Spektralapparat, der Intensi- 
tatsveranderungen in der Hyperfeinstruktur der reemittierten Linie zu 
messen gestattet. Den groBen Anforderungen an das Auflosungsver- 
mégen wiirde ein Fabry-Perot-Interferometer geniigen, jedoch kame 
man in Schwierigkeiten wegen der geringen Lichtstérke und der nur 
kleinen, zu messenden Intensitatsveranderungen. Statt dessen benutzt 
man besser die fiir die beiden Hyperfeinstrukturkomponenten selektiv 
wirkende Selbstabsorption, indem man das reemittierte Licht durch ein 
AbsorptionsgefaB schickt und die nicht absorbierte Intensitat mit 
einem Photomultiplier miBt. Bei Verwendung einer solchen Anordnung 


5 Vgl. Krtcer, H.: Z. Physik 141, 43 (1955). 
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lassen sich dann die Hochfrequenziitbergange an einer Anderung der 
Summe der nicht absorbierten Intensitaten der beiden Hyperfeinstruk- 
turkomponenten nachweisen. Diese Anderung steigt mit der Anzahl 
der absorbierenden Atome zunachst an, wahrend sie bei groBen Dichten 
des absorbierenden Cs-Dampfes geringer wird, da schlieBlich nahezu 
alles reemittierte Licht absorbiert wird, unabhangig vom Verhdaltnis 
der Komponentenintensitaten. 

Um einen Uberblick itber die GréBe des zu erwartenden Effektes 
zu erhalten, sei zunachst die Absorption der beiden Komponenten in 
Abhangigkeit von der Dichte des absorbierenden Cs-Dampfes betrachtet. 
Die Doppler-Breite der Komponenten des reemittierten Lichtes ist 
von derselben GréBenordnung wie die Doppler-Breite, die durch die 
thermische Bewegung der absorbierenden Cs-Atome entsteht. Demnach 
handelt es sich um eine ,,Linienabsorption“ ahnlich der, wie sie von 
KOPFERMANN und TIETZE® und KopFERMANN und WESSEL? zur Be- 
stimmung von Oszillatorenstarken benutzt wurde. Wie dort gezeigt 
wird, ergibt sich fiir den Anteil B des nicht absorbierten Lichtes* einer 
Komponente, deren spektrale Intensitatsverteilung 7(v) sei, unter der 
Annahme einer Doppler-Verteilung der absorbierenden Atome 


+co oe a (y—m)? 
[weber i dy 
—oo 
B= HE ; (1) 
f i) dv 
—oo 


mit y = laufender Frequenz, 7) = Frequenz in der Mitte der Komponente, 
/ = Lange der absorbierenden Schicht. 6, ist die Halbwertsbreite der 


Doppler-Verteilung der absorbierenden Atome und gleich 2) ime = 
Cc ef 
( 


= Lichtgeschwindigkeit, k = Boltzmann-Faktor, M = Atommasse, 
I’ = absolute Temperatur). ky bedeutet das Absorptionsvermégen bei 
unendlich diinner Schicht und ist 


is) 


\xe-f-N-2Vin2 
ae ae (2) 


— 


(N = Dichte der absorbierenden Cs-Atome, / = Oszillatorenstirke, 
e = Elementarladung, m = Elektronenmasse). 


Die selektive Wirkung der Selbstabsorption fiir die beiden Kom- 
ponenten des reemittierten Lichtes, die mit Rs und R, bezeichnet seien 


* B hangt mit der dort in Gl. (4) angegebenen GréBe A durch die Beziehung 
B=1—A zusammmen. 

i KOPFERMANN, H., u. W. TIETZE: Z. Physik 56, 604 (1929). 

‘ KopFERMANN, H., u. G, WESSEL: Z. Physik 130, 100 (1951). 
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(RK; = Komponente, die aus dem Term mit F=3, R, = Komponente, 
die aus dem Term mit F = 4 des Grundzustandes absorbiert wird), er- 
gibt sich aus den unterschiedlichen /-Werten fiir die den beiden Kom- 
ponenten zuzuordnenden Absorptionsiiberginge. Fiir ihr Verhdltnis 
gilt wegen der praktisch gleichen Fre- 


quenzen der Komponenten Tabelle 2. B, und By geben den 


velativen Anteil des nicht ab- 
7 — Poa = cs (3) sorbierten veemittierten Lichtes 
ip Fas 7 ; fiiy die beiden Komponenten Rz 


! : core ; und R, an. A = Absorption 
S SV' “ Siig ts) 0 
Fiir die spektrale Intensitatsverteilung Ge Seen anes 


z(v) einer Komponente des reemittierten gq, Komponenten R, und R, 
Lichtes kann bei geringer Cs-Dampfdichte — geteilt durch nicht absorbierten 
am Ort der Anregung eine Doppler-Ver- Anteil des veemittierten Lichtes ) 


teilung ae B; iS), A 
é ; — (v—r) ; a 
t(v) = 1(v) e (4) 0 1,000 | 1,000 | 1,00 


3 — : 1 0,668 | 0,597 1,60 
eingesetzt werden. Die Halbwertsbreite 6 'o | 0.452 | 0,363 2,49 
ss aad 1 1 
erhalt man aus ee + 
die Halbwertsbreite des erregenden Lich- 
tes, dp die Halbwertsbreite der Doppler- 
Verteilung der anzuregenden Atome ist. Die gesamte Intensitat 

+00 
einer Komponente ergibt sich zu I = f i(y) dy. 
—ceo 
Der nicht absorbierte Anteil B einer Komponente 14Bt sich unter 
den angegebenen Voraussetzungen wie bei KOPFERMANN und WESSEL? 


durch die Reihenentwicklung 


5 0,310 | 0,226 3,81 
ONO, 2105 Onis 5,71 
pL a Osdi52 MP OLO95| ws .a8 
O 


, 


wobei 6; 


| 0,109 | 0,065 | 11,94 


O 
1 
1 
2 
2, 
3 


, 


oo 


Oa (— Ry 1)” 
Le re (5) 


darstellen. Fiir die beiden Komponenten R, und R, sind in Tabelle 2 
einige Werte fiir B (mit B, und Bb, bezeichnet) bei jeweils gleicher 
Dichte N der absorbierenden Atome als Funktion von fo; -/ unter der 
Annahme berechnet, daB 6, +6, ~ Og und damit 67=26? ist. Wie er- 
sichtlich, wird R, bei gleicher Cs-Dampfdichte starker absorbiert als Rg. 

Mit den Werten fiir B 1aBt sich jetzt die Differenz D des gesamten, 
nicht absorbierten Lichtes durch Hochfrequenziibergange abschatzen. 
Bezeichnet man die Intensitéten der Komponenten Rk, und R, des re- 
emittierten Lichtes one Hochfrequenz mit J, und J,, mit Hochfrequenz 
mit J; und J4, so ergibt sich fiir D 


D = Bly + Bylg—{BsI+ ae 6) 
= {I, — I} (Bs — By) 


304 Hans BUCKA: 


da (I; — I) =(I,4— 4) ist. Betrachtet man D in Abhangigkeit der als 
AbsorptionsmaB A gewahlten GréBe 

ae ols dg Uf. 

(Neri RETEB? (7) 

(gesamtes reemittiertes Licht geteilt durch den nicht absorbierten Teil 

des reemittierten Lichtes), so erhalt man bis auf den Faktor 1/(I3 — Is) 


den in Fig.3 dargestellten Verlauf mit dem Maximum bei Aw}. Die 
relative Anderung Y des nicht absorbierten Lichtes durch Hochfrequenz 


Z in willkiirlichen Einheiten 


7 a 70 75 A 
Fig. 3. Theoretischer Verauf der Abhangigkeit der GroBe des Signals D, der relativen Anderung Y des 
beobachteten reemittierten Lichtes und der dem Signal-Rauschverhialtnis proportionalen GroBe Z von der 
Absorption A (A = gesamtes reemittiertes Licht geteilt durch den nicht absorbierten Teil des reemittierten 
Lichtes) 


iibergange im angeregten Zustand D/([,;B,;+1,B,) ist in Fig. 3 fiir 
den Grenzfall eingetragen, daB die Hochfrequenziibergange statistisches 
Gleichgewicht zwischen den Hyperfeinstrukturtermen mit F=5 und 
F=4 im 772.-Term herstellen. Fiir die Hochfrequenziibergange im 
7*Bjo-Term zwischen den beiden Hyperfeinstrukturtermen mit F = 4 
und / =3 ist Y ebenfalls eingetragen. Da das Rauschen der auf den 
Photomultipher auffallenden Lichtintensitat proportional der Wurzel 
aus dem gesamten nicht absorbierten Licht ist, ergibt sich das Signal- 
Rauschverhaltnis Z~ D/ |Z neal, B, mit einem breiten Maximum bei 
A w6. 


Experimentelle Anordnung 


Eine experimentelle Priifung der oben beschriebenen Uberlegungen 
wurde am 7°£3).-Term des Cs unternommen. Gegeniiber dem 7?P).- 
Term bietet der 7?F,.-Term den Vorteil, daB die anregende Linie 
6°S\j2—7°P2 viermal starker als die entsprechende Linie 67S). — 77s 
ist, die gegebenen technischen Bedingungen fiir eine ausreichende 
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Hochfrequenzfeldstarke giinstiger sind und die Ubergangsfrequenzen 
zwischen den Hyperfeinstrukturtermen schon durch die Messungen 
von ALTHOFF® nach der Doppelresonanzmethode von KASTLER und 
BROSSEL genau bekannt waren. 

Fig. 4 zeigt schematisch die Versuchsanordnung. Eine intensive 
Cs-Hochfrequenz-Lichtquelle L wurde mit dem Kondensor Kk, groBer 
Offnung (1:0,8) in das ResonanzgefaB R abgebildet, das in der Schwing- 
spule S des Hochfrequenzsenders angebracht war. Zwischen dem Re- 
sonanzgefaB und dem Multiplier M (Typ RCA IP 21) befand sich das 
AbsorptionsgefaB A. Das Resonanz- 
gefaB und das AbsorptionsgefaB waren Ky 

L 


5 
; : ra 
bis auf die Abschmelzstellen in einem 
Asbestkasten untergebracht, dessen 
Inneres auf einer Temperatur von etwa 
A 


100° C gehalten wurde, wahrend die 
Abschmelzstellen der beiden Cs-Dampf- 
gefaBe auBerhalb mit zwei getrennten 
Heizungen auf die gewiinschte, den Cs- 
Dampfdruck bestimmende Temperatur 
gebracht werden konnten. Der mittlere 
Weg des reemittierten Lichtes durch 

das AbsorptionsgefaB betrug etwa 9em. Pis.t,Sshematiahe Partelune der Ver 
Zur Messung der Anderung des nicht- quelle, K, = Kondensor mit groBem Off- 
absorbierten Lichtes bei Hochfrequenz- See ce = ee ee ne 
einstrahlung wurde die Hochfrequenz- Photomultiplier, K, = abbildende Linse 
amplitude rechteckig, niederfrequent 

mit 39 Hz modulhert, der 39 Hz-Anteil des Multiplierwechselstromes 
phasenempfindlich verstarkt und nach Gleichrichtung registriert. Die 
Zeitkonstante der Nachweisapparatur betrug etwa 30 sec. 

Der Versuch wurde so ausgefiihrt, da bei verschiedenen Dichten 
des Cs-Dampfes im AbsorptionsgefaB der 39 Hz-Anteil des Multipher- 
wechselstromes beobachtet wurde, wahrend der Hochfrequenzsender 
auf das Maximum des Uberganges zwischen den Hyperfeinstruktur- 
termen mit F=5 und F = 4 (82,85 MHz) eingestellt war*. Zur Verande- 
rung der Cs-Dampfdichte wurde die Temperatur T der Abschmelzstelle 
des AbsorptionsgefaBes langsam gesteigert und anschlieBend wieder ver- 
ringert, wahrend in konstanten zeitlichen Abstanden der Sender ein- 
bzw. ausgeschaltet wurde. 

Bei der Ausfiihrung des Versuches kann ein durch die Glaswande 
der einzelnen GefaBe verursachter Polarisationsanteil des anregenden 


Ky 


Cy 


* Das ist der starkste der von ALTHOFF beobachteten Hochfrequenztibergange 


im 7? Pyj-Term. 
8 ArTHoFF, K.: Z. Physik 141, 33 (1955). 


Sees 
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Lichtes zu einem Signal fiihren, welches der Polarisationsmethode zu- 
zuschreiben ist. Um dieses zu verhindern, wurde der durch die Glas- 
winde entstandene Polarisationsanteil des anregenden Lichtes durch ein 
Polarisationsfilter so kompensiert, daB bei kaltem AbsorptionsgefaB 
keine Uberginge im angeregten Zustand registriert wurden. In einer 
gesonderten Messung wurde gepriift, ob der Cs-Dampf im Absorptions- 
gefaB eine das Cs-Licht polarisierende Wirkung ausiibt, wodurch unter 
Umstinden die genannte Kompensation aufgehoben werden kénnte. 
Es wurde festgestellt, daB im Arbeitsbereich fiir die Absorption die 
polarisierende Wirkung des Cs-Dampfes im AbsorptionsgefaB geringer 
als 4°/o9 War. 

Fig. 5 zeigt einen charakteristischen Registrierstreifen. Unter der 
Registrierkurve sind die verschiedenen Temperaturen 7 der Abschmelz- 


+f i 


oe) aff 42 49 54 58 60 CYR (E 79 76 68 67 55 47 42 
7 C0) 


Fig. 5. Registrierstreifen des Signals bei Verdanderung der Temperatur des AbsorptionsgefaBes. Der Hoch- 

frequenzsender war auf die Mitte des Uberganges zwischen den Hyperfeinstrukturniveaus mit F=5 und 

F=4im7*P,/.-Term des Cs 133 eingestellt und wurde in regelmaBigen Zeitabschnitten ein- und ausgeschaltet. 

Die Zeit, wahrend der der Sender eingeschaltet war, betrug etwa 2!/, Zeitkonstanten, wahrend der der Sender 
ausgeschaltet war, 3!/, Zeitkonstanten. (Beginn der Registrierung rechts) 


stelle des AbsorptionsgefaBes eingetragen, die mindestens ein qualita- 
tives MaB fiir den Cs-Dampfdruck im AbsorptionsgefaB liefern. Mit 
steigender Dichte der Cs-Atome wird ein Signal deutlich sichtbar, 
welches bei ZT ~60°C etwa seinen gréBten Wert erreicht, bei noch 
hdheren Temperaturen wieder zuriickgeht und bei T 275° C nur noch 
etwa halb so groB wie der Maximalwert ist. Beim Abkiihlen zeigt sich 
riicklaufig derselbe Verlauf wie beim Anstieg der Temperatur, bei 
T ~ 35°C wird kein Signal mehr beobachtet. Die Absorption des re- 
emittierten Lichtes mit steigender Temperatur ist qualitativ auch aus 
dem Rauschen des Multiplierstromes ersichtlich. Wahrend dieses bei 
geringem Cs-Dampfdruck im AbsorptionsgefaB (am Anfang und Ende 
des Registrierstreifens) groB ist, wird es um so kleiner, je starker die 
Absorption wird, d.h. je weniger Licht auf den Multiplier fallt. 

Um die Werte der Temperatur T an die oben als AbsorptionsmaB A 
eingeftihrte GréBe anzuschlieBen, wurde der Multipliergleichstrom in 
Abhangigkeit von T gemessen. Es ergab sich A =2 (d.h. die Halfte des 
reemittierten Lichtes wird nicht absorbiert) fiir T 256°C, A=4 fir 
T 65°C, A =8 fiir T » 74°C; die Verhaltnisse der gemessenen A-Werte 
sind dabei etwa in Ubereinstimmung mit den sich theoretisch aus der 
Dampfdruckkurve des Cs ergebenden Werten. Die gemessene Abhangig- 
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keit der GréBe des Signals von der Absorption A zeigt damit einen a4hn- 
lichen Verlauf, wie er gemaB der theoretischen Abschatzung fiir D in 
Fig. 3 eingezeichnet ist. Fiir die relative Anderung Y des nicht ab- 
sorbierten Lichtes durch die Hochfrequenziibergange, die mit steigender 
Absorption immer gréBer wird, ergab sich z.B. bei T ~ 75° C etwa 0,2% 
bis 0,3 %, wie durch Eichung der Empfindlichkeit der Nachweisappara- 
tur folgte. Das dabei beste beobachtete Signal-Rauschverhiltnis betrug 
etwa 10:1. Es wurde gepriift, daB kein Ziinden des Cs-Dampfes durch 
die Hochfrequenzeinstrahlung im ResonanzgefiB oder Absorptions- 
gefaB stattfand und damit einen stérenden Untergrund verursachte. 
Aus den erhaltenen Daten fiir das Signal D in Abhangigkeit von der 
Absorption wird geschlossen, daB bei der vorliegenden Messung eine 
Anderung im Verhaltnis der Komponentenintensitaten des reemittierten 
Lichtes nachgewiesen wurde. 

AuBer am 7?P.-Term wurden Messungen am 7?F),-Term unter- 
nommen?. Die Versuchsanordnung war hierbei einfacher gewahlt, 
indem die Anregung der Atome in den 7?/),-Term und die Selbst- 
absorption des reemittierten Lichtes in ein und demselben mit Cs- 
Dampf gefiillten GefaB stattfand. Mit steigender Cs-Dampfdichte 
erhalt man zunachst im wesentlichen als reemittiertes Licht die Linie 
7*Pyj2—6?S,j., da — wie schon betont — der zugehérige /-Wert viermal 
egrdBer als der fiir die Linie 7*A/, —67Sj). ist. Bei weiterem Anwachsen 
der Dichte des Cs-Dampfes wird das reemittierte Licht der Linie 
7?P.)2 —6* S42 bemerkbar. 

Fiir die Untersuchungen des 7?74).-Terms waren der Cs-Dampfdruck 
und die GefaBdimensionen so bemessen, da die Linie 7?F,.—6?Sj/ 
schon zum gréBten Teil, die Linie 777. — 67S, etwa zur Halfte heraus- 
absorbiert wurde. Das Cs-Dampfgefa8 befand sich in einer Lecher- 
leitung am Ort maximaler magnetischer Hochfrequenzfeldstarke, die 
dort etwa 1 Oersted betrug. Die iibrige experimentelle Anordnung war 
wie oben beschrieben. Bei der Registrierung des Multiplierwechsel- 
stromes in Abhangigkeit von der Frequenz des Senders wurde ein 
Signal geringer Intensitét bei (400,8+-1) MHz mit einem Signal- 
Rauschverhaltnis von 2:1 bis 3:1 und einer Halbwertsbreite von etwa 
3 MHz beobachtet, das dem Ubergang von F =4 nach F =3 im 7?F))- 
Term zugeschrieben wird*. Im Hinblick auf das nur geringe Signal- 
Rauschverhialtnis wurden unter anderem die Versuche mit zwei ver- 
schiedenen Hochfrequenzsendern ausgefiihrt, um eventuelle elektrische 


* Die Aufspaltung des 7?P,j.-Terms ist schon vor langerer Zeit von GRANATH 
und STRANATHAN [Phys. Rev. 48, 728 (1935)] aus interferometrischen Messungen 
zu etwa 390 MHz errechnet worden. Die Bestimmung dieses Wertes erfolgt dabei 
aus der Differenz der Schwerpunktsabstande der beiden Hyperfeinstrukturkompo- 
nenten fiir die Linien 7?Pyj2—6?S,j2 und 7?Fyj2— 6Sjjp. 
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Stérungen einer speziellen Anordnung auszuschlieBen. Beide Male 
wurde in mehreren MeBbereichen das Signal an derselben Stelle beob- 
achtet. Die GrdéBe der relativen Anderungen des beobachteten re- 
emittierten Lichtes entsprach etwa dem Wert, der aus den oben an- 
gegebenen Uberlegungen folgt. 

Aus den Aufspaltungen der Terme 722. und 77), ergibt sich das 
Verhaltnis der a-Faktoren zu a(72Pj):a(7?Py2) = 6,05 +0,02. Unter 
Verwendung des von BARNES und SMITH angegebenen Wertes fiir 
Z,=48 stimmt das erhaltene Verhaltnis der a-Faktoren innerhalb der 
Fehlergrenze mit dem theoretischen Wert tiberein*. 


Diskussion 


Im 72P,.-Term des Cs 133 konnten die Hochfrequenziibergange 
zwischen den Hyperfeinstrukturniveaus mit F=5 und F=4 nach der 
oben beschriebenen Methode mit einem Signal-Rauschverhaltnis von 
etwa 10:1 nachgewiesen werden. Die relative Anderung des beobachteten 
reemittierten Lichtes ist dabei gering, da der Intensitatsunterschied der 
beiden Hyperfeinstrukturkomponenten der Linie 77P,,. — 6?S;). nur klein 
ist (Verhaltnis 9:7). Die Polarisationsmethode liefert in diesem speziellen 
Fall erheblich giinstigere Signal-Rauschverhaltnisse (etwa 50:1). Die 
bei unserem Verfahren kleineren relativen Anderungen des auf den Multi- 
plier auftreffenden Lichtes konnen zum Teil in Hinsicht auf das Signal- 
Rauschverhaltnis durch groBe Raumwinkel des anregenden wie des 
beobachteten Lichtes ausgeglichen werden. Diese Eigenschaft wurde 
bei dem beschriebenen Versuch noch nicht vollstandig ausgenutzt. 
Dies diirfte besonders dann mdglich sein, wenn im ResonanzgefaéB der 
erOBte Teil des anregenden Lichtes absorbiert wird und damit bei der 
Dimensionierung der Raumwinkel fiir Anregung und Beobachtung auf 
das Streulicht keine Riicksicht genommen zu werden braucht. 

Im Fall des untersuchten 7?).-Terms, dessen Aufspaltung sich 
mit einer etwas verfeinerten Technik mit besserem Signal-Rausch- 
verhaltnis nachweisen lassen miiBte, ist die oben beschriebene Methode 
vielleicht von Vorteil, da Terme mit dem Drehimpuls # sich mit der 
Polarisationsmethode bei Benutzung von linear polarisiertem Licht 
nicht nachweisen lassen. 

Bei dem beschriebenen Verfahren sind um so giinstigere MeBméglich- 
keiten zu erwarten, je starker sich die Struktur der Linie zwischen 
Grundzustand und angeregtem Zustand von einem Kontinuum unter- 
scheidet. Bei den untersuchten Verhaltnissen im CsI-Spektrum war 


* SENITZKY u. Rast [Phys. Rev. 103, 321 (1956)] fanden fiir das Verhiltnis 
der a-Faktoren der Terme 5°Pye und SEP ie im Rubidium I-Spektrum (das sind die 
tiefsten angeregten Zustande des Rubidium) eine Abweichung von 14% vom 
theoretischen Wert. 


~ 
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die Struktur der Linie durch die Hyperfeinstrukturaufspaltung des 
Grundzustandes bedingt. Die MeBméglichkeiten sind dabei um so 
giinstiger, je kleiner der Kernspin ist. So sind fiir die relativen Ande- 
rungen des beobachteten reemittierten Lichtes beim Na 23 mit J = 3 
viermal gréBere Werte als beim Cs zu erwarten. Die Struktur der Linie 
kann in giinstigen Fallen auch durch die Aufspaltung des angeregten 
Zustandes hervorgerufen sein (wie z.B. bei den Erdalkalien). Auch 
kénnen unter Umstanden geeignete Verhaltnisse vorliegen, wenn bei 
einem ungeraden Isotop, dessen Hyperfeinstruktur gemessen werden 
soll, noch mehrere gerade Isotope des gleichen Elementes vorhanden 
sind und geeignete Anregungs- und Absorptionsbedingungen liefern. 


Herrn Prof. Dr. H. KoPFERMANN mochte ich fiir viele Anregungen sehr herzlich 
danken. Die Deutsche Forschungsgemeinschaft stellte in dankenswerter Weise 
verschiedene MeBinstrumente zur Verfiigung. 
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The breakdown characteristics of a gas in the presence of crossed electric and 
magnetic fields are discussed in terms of the Townsend ionization coefficients. The 
“equivalent pressure’’ concept is used to assess the effect of a transverse magnetic 
field on the first Townsend coefficient and the objections which have been raised 
to the application of this approach to breakdown potentials are shown to be removed 
by a consideration of the dependence of the second Townsend coefficient upon 
electric and magnetic field strengths. 


1. Introduction 


Several attempts have been made to explain the characteristics of 
the electrical breakdown of a gas in uniform crossed electric and magnetic 
fields, in terms of the concept that the presence of the magnetic field 
has the same effect on the first Townsend 1onization coefficient as would 
an increase in the gas pressure, p. This equivalent pressure concept has 
been examined in detail by HAEFER [J] who has shown, assuming that 
the second Townsend coefficient, w/«, is constant, that the equivalent 
pressure concept predicts that 


a) the minimum sparking potential U,,;, would have the same value 
both with and without a magnetic field, and 

b) the critical value of E/p ‘= (E/p),} for which a small magnetic 
field has no influence on the sparking potential, would be the same as 
that at which the Paschen minimum (i.e. minimum of U vs pd curve) 
occurs. 

Neither of these conclusions is in accordance with experiment, and 
for this reason HAEFER has concluded that the equivalent pressure 
concept does not afford a valid approach to the problem. 

Recently, however, we [2] have derived a new expression for «/p in 
the presence of crossed electric and magnetic fields, and have shown it 
to be in good agreement with experiment. Furthermore, the theoretical 
basis of this derivation has shown that the range of validity of the 
equivalent pressure concept is much wider than has been supposed. It 
is therefore necessary to examine HAEFER’s objections more closely, 
and this is the purpose of this paper. We will show that the above 
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discrepancies do not arise through any deficiency of the equivalent pres- 
sure theory, but rather because of the neglect, in the theoretical treat- 
ment, of the variation of w/« with electric and magnetic field strengths. 


2. The Paschen minimum 

For a comparison of sparking potentials with and without a magnetic 
field present, it is first of all necessary to examine the characteristics 
of the Paschen curves when H is absent. In particular, since the objec- 
tions outlined in Section 1 are concerned with the Paschen minimum, 
it is important to determine the value of the parameter E/p {= (E/P) min} 
appropriate to this minimum, when there is no magnetic field. 

From a knowledge of the Townsend coefficients, the sparking po- 
tential can be calculated by using the breakdown criterion (for w/a< 1) 


In 
\ w/e , 


)=ad. (2.01) 


For many gases it has been found that, to a good approximation, 


x|p = A exp(— Bp|E) (2.02) 
where A, B are empirical constants, and 
Bani, (2.03) 
so that from (2.01), (2.02) and (2.03), 
ia ie ae 
U = Bpdjin (4 palin arle (2.04) 


By differentiating (2.04) with respect to pd and setting the derivative 
equal to zero, the minimum sparking potential U,,;, can be obtained. For 
the purpose of this calculation it is usually assumed that w/a is indepen- 
dent of E/p (and consequently pd), in which case it follows that 


(E/P) min = B. (2.05) 


If, on the other hand, w/« is a function of E/p, and consequently, 
at points on the breakdown curve, a function of pd also, then it can be 
shown that 


(E/P) min = B/N ype ee (2.06) 


[ © wmam( 1.) | 


Now, on the Paschen curves, //p increases with decreasing pd, so 
that (E/p) min is greater than or less than B, according as w/a increases or 
decreases with E/p. 

Rocowski [3] has also shown by graphical means that the value 
of (E/p)min depends upon the variation of w/« with E/p, but gives no 
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indication of the magnitude of this dependence. Just how marked this 
effect can be, is shown by the data given in Table 1, which compares 
measured values of (E/P)min With the value of B for air. These results 
show that for air (and a variety of cathode surfaces), w/a is an increasing 
function of E/p, at least in the vicinity of the Paschen minimum. A sur- 
vey of measured (E/)min Values in the gases He, N,, H, shows that for 
most cathode surfaces this relationship also holds. In Argon, however, 
(E/>) min << B and consequently w/a is a decreasing function of E/p in the 
vicinity of the minimum. 


Table 1. (E/p)min values for air (B = 365) 


Author | Cathode surface | (E/p)min 
Simgoee (Zio 5 og boo pe eo op ple fj ~ ioRISS | 682 
CARRS nee) ed been tee Or Meee Diass 700 
NGowaore KA aloes soos ss pa 6 2 iron | 574 
LLEWELLYN- JONES and DaviEs [7] . Cu amalgam | 720 
Hg film on Al | 885 
Hg film on Ni | 885 
Hg film on Staybrite steel | 585 
Oxidized Al | 905 
Oxidized Ni 957 


This departure of the value of (Z/f) in from B is of prime importance 
when discussing both the minimum sparking potential in the presence 
of a transverse magnetic field, and the critical value of E/p. These two 
aspects of the breakdown characteristics are discussed in Sections 3 and 4. 


3. The critical value, (E p),, 

HaEFER has derived an expression for «/f in the presence of a trans- 
verse magnetic field, and, from this theory, shows that (E/p), = B/V/2. 
He finds the fd-value for this critical point in the following way. 

When @/« is constant, the slope of the line from the origin to the 
Paschen minimum is equal to B (cf equation 2-05), so that the point of 
intersection of the Paschen curve with the line from the origin having 
a gradient 1/]/2 times that of the former will give the critical point. 
HAEFER followed this procedure, but did not allow for the variation of 
w/x with E/p and consequently, for the fact that the slope of the line 
from the origin to the Paschen minimum is not in general equal to B.This 
means that the £/p value at the critical point determined by this method, 
does not equal B/ 72. The good agreement with experiment obtained by 
applying this method to WEHRLI’s [8] results, must be regarded as 
fortuitous. 

Using our result, that the effect of a magnetic field on the first 
Townsend coefficient can be regarded as an apparent increase in pressure 
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from p to p,, the breakdown criterion {equation (2-01)} in the presence 
of a magnetic field can be written, 
A d 1 eX — )/ == : 1 = 
pd yexp(— B py/E) Ea eel (3-01) 
where y= #,/p, and 
(/«)iz/p, e)» 1s the value of the second Townsend coefficient in the 
presence of a magnetic field. 
Also, when there is no magnetic field, 
A pdexp (— 2) = In(—_- Re 
pdexp(— BP/E) =1n | @anes (3-02) 
Now, at the critical point, E/p has the same value on the two Paschen 
curves obtained with and without a magnetic field, so that for small 
values of H, the right hand sides of equations (3-01) and (3-02) can be 
equated, giving 


A pd yexp(—Bpy/E) = A pdexp(— BPp/E), 
Elp = B(y—1)/Iny. (3-03) 


or 


The critical value (£/p), can now be obtained by taking the limit of 
equation (3-03) as HO (or y—1), 


ie Ee: (3-04) 


As already seen in Section 2, for aiy the Paschen minimum occurs 
when E/p > B, so that it follows immediately from equation (3-04) that 
(E/p), will be less than (E/f), in (i-e. the two Paschen curves will intersect 
to the right of the minimum). The results of WEHRLI for air agree with 
this conclusion and moreover show that (E£/f),— B. 


4. The minimum sparking potential in the presence of a transverse 
magnetic field 

A quantitative evaluation of the minimum sparking potential in the 
presence of a magnetic field cannot be made unless the variation of 
w/a with both E/p and H/p is known. No measurements of w/a in crossed 
electric and magnetic fields have yet been made. It is of interest however, 
to attempt a qualitative description of the effect of H upon the minimum 
sparking potential, since part of HAEreER’s criticism of an “equivalent 
pressure’’ theory is based on this dependence. 

It has been shown in an earlier paper [2], that 


(«/P)/p,E/p =A yexp(—Bpy/£), (4-01) 
so that 


ie tb Bie =A fexp(— Bpy/E)} {1 — B py/E}. (4-02) 
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For small magnetic fields (y <-1), equation (4-02) shows that when 
E/p >B then eh, is positive. This means that for values of 
y 


the parameter E/p ~B the presence of a small magnetic field will 
increase the primary ionization («/p), and consequently decrease the 
sparking potential. Now it has already been shown that the minimum 
value of U in air in the absence of a magnetic field occurs at a value of 
E|p >B. The application of small magnetic fields therefore will decrease 
the sparking potential at the Paschen minimum; that is the minimum 
sparking potential in the presence of a small magnetic field will be less 
than that occurring when H =0. Although no allowance has been made 
in the above discussion for the effect of a small magnetic field on the 
secondary coefficient w/x, the conclusion should remain valid because 
the sparking potential is more sensitive to the value of «/p than to the 
value of w/x. Measurements of w/a in crossed fields are required for a 
quantitative evaluation of the effect of a magnetic field on the minimum 
sparking potential, and it is hoped to make such measurements in these 
laboratories. 


5. Conclusion 


This investigation has shown that objections raised against the 
application of the equivalent pressure theory for the influence of H upon 
a/p, to breakdown phenomena, can be removed by a consideration of the 
secondary coefficient w/a. 


It has been shown that when w/« is a function of E/f, then the value 
of E/p at the Paschen minimum is not in general equal to B, and the 
objections raised against the equivalent pressure theory originate from 
the failure to allow for this inequality. Furthermore it has been shown 
that the critical value will occur to the right of the Paschen minimum for 
most gases because w/« in general increases with increasing E/p. For the 
case of Argon, however, the critical value should occur to the leit of 
this minimum because in this gas w/a is a decreasing function of E/p 
in the region near the Paschen minimum. 


The authors wish to thank Professor J.M. SomMERVILLE for the many helpful 
discussions held with him during the course of this investigation. 
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From the Physics Department College of Science, Nagpur*, India 


Study of the Semi-Conducting Properties 
of Pyrolusite 


By 
J.N. Das 
With 3 Figures in the text 


(Eingegangen am 21. Dezember 1957) 


The electrical conductivity o of the specimens is found to obey a relation of the type 
o—Cexp(— B/kT) over a temperature range 300 to 500° K where C and B are 
constants. The experimentally determined values of B and C are (1) Bx 1490 to 
2199 (2) C0-72 * 10-3 to 4-9 x 10-3 ohms! cms-!. The value of the activation 
energy determined from the values of B are ~ 0-13 to 0:19 e.V. In A.C measure- 
ments o is found to vary with voltage applied across the specimen at a given 
temperature. 


The 7—V characteristics of metal point semi-conductor contacts are non-linear 
symmetrical curves and are strongly temperature dependant. 


The value of the Hall constant (— 0-14 cm%/coul) yields carrier concentration as 
4-3 x 10'/cm’, and mobility 1-2 cm? volt second. Ag/o for the specimen is 
found to vary as H? where go is the resistivity and H the value of magnetic field. 
The specimens develop a thermo-electric power of magnitude 200 u.V/K to 500 pV/K 
which is fairly constant over the temperature range 300 to 800° K. The sign of 


L099, 


the thermo-e.m.f. and of the Hall constant indicate that the specimens are ‘‘n’’ type. 


Introduction 
Recent studies of the semi-conducting properties, of oxidic semi- 
conductors by VOLGER [1], VERWEy [2], GORTER [3] and others, have 
revealed certain important properties of these substances. Use of 
pyrolusite (MnO,) as radio detector has been reported by WHERRy [4] 
and Tissot |5], as early as 1908. Hence, it was therefore thought to 
be of interest to investigate the semi-conducting properties of pyrolusite 
jn some detail. 
Experimental 
Samples (8 mmx 3mm 1mm), after having been tested for uni- 
formity, were used to determine electrical conductivity o, Hall constant, 
and magnetoresistance effect, in the usual manner. The values of the 
magnetic field used ranged from 5000 to 10000 gauss, and the current 
through the specimen was ~60ma. The ends of the specimens used 
were coated with silver by chemical deposition to minimise contact 
resistance. 
* Now at College of Science Raipur. (M.P.) India. 
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Samples of size 10 mm x 10 mm x3 mm were used to determine o by 
A.C. bridge (Koops [6]). The large faces were coated with indium 
mercury amalgam to eliminate contact resistance (FLASCHEN and VAN 
Urtert [7]). The voltage across the specimen was measured by a 
vacuum tube voltmeter. 

The i—V characteristics of a metal point contact on the semi- 
conductor surface was studied by displaying the same on a C.R.O screen. 
To investigate the temperature dependance of contact properties, the 
potential difference across the contact (for a constant current of a few 
microamperes flowing through it), was measured by a vacuum tube 
millivoltmeter as the temperature of the surroundings varied. The 
ambient temperature was recorded by a thermo-couple kept near the 
semi-conductor. 

Measurements, for determining thermo-electric power and its varia- 
tion with temperature were carried out by following the usual methods. 
The temperature of the respective ends of the specimens was measured 
by calibrated Cu—Fe thermo-couples kept in contact with them. The 
thermo-e.m.f. that was found to develop across the ends of the spe- 
cimens, was measured between the copper wires of the thermo-couples 
used, 


Results 
Data plotted in Figs.1a and 1b (obtained by D.C measurements) 
show the variation of o with temperature, and the variation of AV/V 
with magnetic field H. 4V/V, which is proportional to A 9/9, is the rela- 
tive change in potential differ- 


Table 1 ence measured across the po- 
cinta | - oot cnentnege tential probes on application 
ohms? + cms | eae of magnetic field. Fig. Ae 
| | shows variation of o with 
é | 1901 4:19 x 1073 0-16 alt Ee a, 
| p> oselaooes 1088 | 0-49 voltage at various temper- 
rf 1490 | 2:00 407 3.) 0-13 atures determined by A.C 


bridge methods. Variation of 
o at a given voltage with frequency was found to be negligible. The 
frequencies used ranged from 0-2 kc/s to 10 kc/s. LogV—1/T plot 
(Fig. 1d) shows, variation with temperature of the potential difference 
across the contact, for a constant direct current of a few microamperes 
flowing through it. Fig. 3 shows the typical C.R.O trace of i—V cha- 
racteristics of the metal point contact on the semi-conductor surface 
using line frequency 50 c/s. An “‘L”’ type trace is shown in Fig. 3 b which 
indicates a sudden-break down in one direction at voltages > 3 volts, 
and this trace deteriorates into a horizontal line after sometime. At 
still higher voltages a further breakdown occurs in the other direction 
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as well. When the first breakdown takes place the whisker is positive 
with respect to the semi-conductor. 

Values of B, C and activation energy obtained from logo —1/T 
plot (Fig. 1a) are shown below. 
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Fig. 1a—d. a) logo—1/T graph. b) log AV/V—H graph. c) log ae prep Aut measurements), 
d) log V—1/T graph for the metal semi-conductor point contact 


The value of activation energy obtained from log V —1/T curve 
for the point contact (Fig. 1c) is 0-5 e.V. ede 

The log AV/V —log H plot (Fig. 1b) has a slope 2:2 which indicates 
that Ag/o varies as H?. 
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At room temperature the Hall constant ~ — 0-14 cm#/coul which 
yields the value of carrier concentration as 4:3 <10'/cm? and that of 
mobility as 1-2 cm? volt second ?. 

Variation of thermo-electric power with temperature is shown in 
Fig. 2. In the case of specimen II the thermo-electric power tends to 
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Fig. 2. Variation of thermo-electric power with temperature 


rise to a maximum value at 550° K, then it decreases and ultimately 
changes sign at 650° K. The hot end of each specimen studied was found 
to be positive with respect to its cold end. 


Discussion of results 


Both D.C as well as A.C measurements indicate that variation of o 
with temperature can be represented by a relation of the type o=C 
exp(— B/kT) within the temperature range investigated. The value 
of B is different for different specimens probably due to differences 
in the impurity content. Similar variation of o has been reported by 
VOLGER, VERWEY (loc. cit.) and GuILLAuD and BERTRAND [8]. 

In A.C measurements o increases exponentially as the voltage 
applied to the specimen is increased (logo—1/T plot Fig. 1c). This 
increase in o with voltage is less pronounced at higher temperatures. The 
above observations can be explained by considering the presence of 
weak barrier zones in the body of the semi-conductor (VOLGER loc. cit.), 
which break easily. At higher temperatures, owing to the gain in thermal 
energy by charge carriers, the barrier effects are minimised, due to which 
the variation of o with voltage at these temperatures is less pronounced. 
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The non-linear symmetrical 27—V characteristics (Fig. 3a) of the 
metal semi-conductor contact indicate the absence of a rectifying 
barrier. This non-linearity and symmetrical nature of the i—V cha- 
racteristics have been attributed to local heating at the point contact 
(STUCKES [9]). Hence, since o varies exponentially with temperature, 
the D.C voltage V across the contact for low currents flowing through 
it should vary exponentially with ambient temperature; and a plot of 
log V 1/2 for a given 
small current ( a few 
ua) should be a straight 
line. But log V —1/T plot 
for experimental values 
of V and TJ at constant 


Fig. 3a and b. a) Low voltage 1—J iaracteristics of met point contact on semi-conductor surface 
i J 1a t f I t sh ng break down 

current, is a straight line upto a certain temperature range (Fig. 1d). 

And also the values of the constant 6 calculated from the linear portion 

of the log V —1/T plot are much higher than those obtained from con- 


ductivity data. This suggests that the low voltage non-linear sym- 
metrical i — V characteristics of the contact are not wholly temperature 
dependant in these semi-conductors. 

Hall constant measurements indicate that the carrier concentration 
in these semi-conductors is high (4-3 x 10!% cm?) but their mobility 
is quite small being ~1-2 cm? volt +second?. This value of mobility 
is of the same order as reported by VOLGER (loc. cit.) for other semi- 
conductors, like TiO,, NiFe,O,. The negative sign of the Hall con- 
stant and direction of the thermo-e.m.f. indicate that the the charge 
carriers are electrons. 

The thermo-electric power dE/dT of these specimens lies in the 
range 200uV/°K to 500 pV/°K which is of the same order as reported 
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by Eastwoop and FatrwEaTHER [10] and does not show appreciable 
change with rise in temperature. In the case of one specimen however 
the thermo-electric power showed a rapid diminution as temperature 
was raised beyond 650° K. A change of sign of dE/dT at 650° K prob- 
ably indicates mixed conduction at about this temperatures. 

Preliminary measurements on several pyrolusite specimens have 
yielded very high values for the dielectric constant (* 10°) with an 
abrupt change near about 45° C. The specimens also show piezo effect. 
A more detailed study of these properties is in progress. 


The author wishes to thank Dr. V.N. THatre and Dr. V.G. Bure for help 
and advice. Thanks are also due to Mr. P.V. KHANDEKAR and Mr. K.M. Josui 
for valuable help received from them. 
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Aus dem IT. Physikalischen Institut der Freien Universitat Berlin 


Das Mikrowellenrotationsspektrum 
der Thallium I-Halogenide* 


Von 
HG, Brrzry 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 17. Februar 1958) 


Die Rotationskonstanten sadmtlicher isotoper Thallium I-Halogenid-Molekeln 
werden aus dem reinen Rotationsspektrum bestimmt und hieraus Kernabstande 
und Massenverhaltnisse isotoper Kerne berechnet. Aus dem Stark-Effekt der 
Rotationslinien wird das Dipolmoment von TIF und TICl erhalten. Die Kern- 
quadrupolkonstanten der Halogenkerne und ihre QuadrupolmomentverhAltnisse 
folgen aus der Hyperfeinstruktur. 


1. Einleitung 


Die Rotationskonstanten der zweiatomigen Thalliumhalogenide 
konnten wegen ihrer Kleinheit aus Bandenspektren bisher nicht er- 
mittelt werden. CARLSON u.a. [1] untersuchten die TICl-Molekel mittels 
der elektrischen und ZEIGER und Boer [2] mittels der magnetischen 
Molekularstrahl-Resonanzmethode. Hierbei wurden vorzugsweise Uber- 
gange zwischen den Hyperfeinstrukturtermen ein und desselben Ro- 
tationszustandes vermessen, aus denen die Rotationskonstante jedoch 
nur indirekt und weniger genau berechnet werden kann. Das gleiche 
gilt fiir spatere Messungen von SCHLIER und GRAFF [3] am TIF. 

Die mikrowellenspektroskopische Untersuchung von _ Rotations- 
iibergangen J—jJ+41 wurde von SritcHu.a. [4] (TICI) begonnen. 
Genauere Molekeldaten fiir die am haufigsten vorkommenden Isotopen- 
kombinationen wurden erstmalig von MANDEL und Barrett [4] (TIF, 
T1205 C135, T1205 Br79, T1295 J) und von Happ [6] (T1?°? J, T1?* J) angegeben. 


Das bisher vorliegende Material war noch liickenhaft und zum Teil 
auch recht unsicher. Deshalb wird in dieser Arbeit versucht, die aus 
dem Mikrowellenrotationspektrum ableitbaren Konstanten fiir samtliche 
isotope Thallium I-Halogenide méglichst genau und vollstaindig zu 
messen. 


* Auszug aus einer der Mathematisch-Naturwissenschaftlichen Fakultat der 
Freien Universitat Berlin eingereichten Dissertation. 
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2. Experimentelles 


Fig. 1 zeigt den vollstandigen Aufbau des verwendeten Stark- 
Effekt-Spektrometers. Als Strahlungsquellen dienten die Klystrons 
2 K 33, 2K 39 und 2K 44. Mit Kristallverdoppler fiir das Klystron 
2K 44 konnte ein Frequenzbereich von 6500 bis 15000 MHz und von 
22000 bis 25000 MHz liickenlos itberdeckt werden. Frequenzen wurden 
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Fig. 1. Blockschaltbild des Mikrowellen-Stark-Effekt-Spektrometers 


in tiblicher Weise grob mittels H),,-Resonator und fein mittels Frequenz- 
normal und Interpolationsempfanger gemessen. Das Frequenznormal 
war tuber einen eigenen 10 MHz-Quarzoszillator an die 10 MHz-Normal- 
frequenz des Senders MSF (National Physical Laboratory, England) 
angeschlossen. Frequenzmessungen konnten damit auf 41-1077 genau 
durchgeftihrt werden. Die Stark-Effekt-Modulation geschah durch 
eine in der Amplitude von 0 bis 900 V,, variable 100 kHz-Rechteck- 
spannung. Bei einer Lange der Absorptionszelle von 180 cm betrug 
die Nachweisempfindlichkeit etwa 1-10-cm fiir den Absorptions- 
koeffizienten. 

Die Absorptionszelle bestand aus einem Messing-Rechteckrohr 
(innen 10,2 x 22,8mm?, Wandstarke 1,2mm) und war fiir Temperaturen 
bis 500°C brauchbar. Innerhalb dieses Rechteckrohres ist die Stark- 
Elektrode in zehn einzelnen Quarzisolatoren gelagert (Fig. 2). Es ist 
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giinstig, méglichst wenige und kleine Isolatoren zu verwenden, da 
durch Kondensation von Substanz an diesen Isolatoren eine stérende 
Leitfahigkeit zwischen Stark-Elektrode und Rechteckrohr auftreten 
kann. Als Isoliermaterial hat sich Quarz wegen seiner giinstigen dielek- 
trischen Eigenschaften besonders bewahrt. Die Quarzisolatoren wurden 
in Form von 25x10 mm? groBen geschliffenen Plattchen verwendet. 
Sie besitzen auf einer Flachseite eine Aussparung zur Aufnahme der 
bandférmigen Stark-Elektrode, mit der sie zusammen in das Rechteck- 
rohr eingeschoben werden. Die Stark-Elektrode bestand aus einem 
2mm dicken Stahlband, um eine Durchbiegung im heiBen Zustand 


Praparatbehalter (Ni) 


Rechteck- 
Rohr 
/ ics 


\ Stark- 77 
Elektrode 


Fuhrungsklofz Quarzisolator 


Fig. 2. Schnitte durch die Absorptionszelle des Stark-Effekt-Spektrometers 


moglichst zu vermeiden. Aus dem gleichen Grunde wurde die Absorp- 
tionszelle hochkant gelagert. Samtliche Metallteile wurden versilbert, 
um ihre chemische Korrosion klein zu halten. Es zeigte sich jedoch, 
da8 TI1Cl und besonders TIF bereits merklich zersetzt wurden. Versuche 
mit Nickeliiberziigen ergaben beim TIF eine geringe Verbesserung. 

Die Zufuhr der zu verdampfenden Substanz erfolgte aus zwei je etwa 
1 cm groBen Vorratsbehaltern aus Ni (Fig. 2). Sie wurden an den Enden 
des mittleren Drittels der Zelle in kreiszylindrische Fiihrungskl6tze ein- 
geschraubt. Hierdurch erreicht man eine méglichst gleichmaBige Dampf- 
druckverteilung innerhalb der Absorptionszelle. Eine Stérung der gleich- 
maBigen Druckverteilung kann noch durch Grtlich verschieden starke 
Zersetzung der Substanz sowie durch ein Temperaturgefalle langs der 
Zelle hervorgerufen werden. Um dieses Temperaturgefalle méglichst 
klein zu halten, wurde die mit Glimmerfenstern abgeschlossene Ab- 
sorptionszelle tiber beide Enden hinaus durch je ein 60 cm langes Recht- 
eckrohr verlingert, das den Ubergang zu den kalten AnschluBflanschen 
bildet. 

Das gesamte, etwa 3 m lange Aggregat wurde in ein vakuumdichtes 


Edelstahlrohr eingeschoben, das mit dem Pumpstutzen versehen war. 
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Die beiden Flansche an den (kalten) Enden des Stahlrohres enthielten 
je ein vakuumdichtes Glimmerfenster zum Durchtritt der Mikrowellen, 
sowie Durchfiihrungen fiir die Stark-Feldspannung und zwei Thermo- 
elemente. Die eigentliche innere Absorptionszelle enthielt an einem 
Ende eine so kleine Bohrung (1,5 mm Durchmesser), daB sie gemeinsam 
mit dem diuBeren Stahlrohr zwar evakuiert werden konnte, bei statio- 
narem Betrieb jedoch ausreichenden Dampfdruck hielt. 

Die Heizung erfolgte durch zwei je 220 cm lange Ultrarotstrahler 
(Heraeus) (Fig. 3). Um die Warmeiibertragung auf das Stahlrohr zu 
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Fig. 3. Aufbau des zur Heizung der Absorptionszelle verwandten Ofens mit Strahlungsheizung 


verbessern, wurde es mit Hydrokollag geschwarzt. Durch einen geeig- 
neten Verlauf der Dicke der Schwarzungsschicht gelang es, eine iiber 
die gesamte Lange der Absorptionszelle auf --5° C konstante Tempera- 
tur zu erzielen (bei Temperaturen um 300° C). Die zur Erreichung der 
Maximaltemperatur (480°C) erforderliche Heizleistung betrug etwa 
10 kW. Die Heizung mit Ultrarotstrahlern bietet gegeniiber dem Rohr- 
ofen den Vorteil des schnelleren Arbeitens: Schnelle Aufheizung und 
Abkiihlung der Zelle und leichte Zugianglichkeit zur Zelle zum Zwecke 
der Reinigung und Neufiillung. Diese Vorziige wiegen die unwirtschaft- 
lichere Heizung auf. 


3. Ergebnisse 
Die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit sind in den Tabellen 1 und 6 
zusammengestellt. 
In der von HERZBERG [7] benutzten Bezeichnungsweise wird die 
Frequenz eines Rotationsiiberganges J+>J-+ 41 des schwingenden 
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mit 
Bo Be @% 8 3) 4-28 + 3)" (2) 


dargestellt. Die Kernschwingungskonstanten @, und @, x, (vgl. [7]) 
hangen mit den Gré8en D und x, durch folgende Gleichungen zusammen: 


4 B3 
D= a (3) 
ie 6) a. *, BB 6 BB (4) 


De Oe 


Gl. (4) gilt bei Annahme eines Morsepotentials. 


Tabelle 1 enthalt die Konstanten By, B,, %, und y, sowie die aus B, 
berechneten Werte des Gleichgewichtsabstandes 7, der Kerne. Zum 


Tabelle 1 
B, (MHz) B, (MHz) ae (MHz) | ye (kHz) | re (A) | 48 (A) 
ae re | 6672,90 6695,46 45,41 | 2,0843 — 
| +0,03~"| +0,06 +0,06 | +0,0001 
Dee 1 06667,29 6689,71 | 44,83 | 130 | 2,0843 
| +0,02 + 0,05 +0,04 | 445 | +0,0001 
ME IE os 4 2797,055 | 3743,013 | 14,950.) | 2,4847 2,55 
| +0,007 +0,017 | 40,015 -+ 0,0001 + 0,03 
TPOCI5 . . | 2734,035 | 2739,978 | 11,920 | 67 | 2,4847 
| 0,005 +0,014 | £0,012 ;+10 | +0,0001 
TCI? . . | 2641,927 | 2617,498 | 11,175 | 2.4847 
+0,015 | +0,032 | £0,030 | | +0,0001 
T1205C187 . . | 2608,027 | 2613,548 11,145 | |  2,4847 
| cate: O604 5, | wt O,032 linc 0,030. | | +0,0001 
TP Br? . . | 1295,442 | 1297,409 | 3,934 | | 2,6180 2,68 
+0,006 | +0,010 | +0,009 | | 40,0001 | +0,03 
TP Br? . . | 1291,912  1293,879 3/932 453° |) * 276180 
-- 0,006 == 0,003 71) S0,005e)=- 3 -- 0,0001 
T28Brst. . | 1272,456 | 1274,382 | 3,872 | 2,6180 
| +0,007 | +40,012 | 40,010 | 40,0001 
TI2% Brét. . | 1268,894  1270,805 | 3,824 |  2,6180 
+ 0,006 +0,008 | £0,005 | +0,0001 
T1203 7127 |, 816,515 817,510 — 2,8135 2,87 
+ 0,007 + 0,009 + 0,0001 ae 003 
T1205 yue7 | 813,466 814,460 1,989 | ~3 2,8135 
+ 0,003 + 0,005 + 0,005 =E 0,0001 


Vergleich sind die aus Elektronenbeugung erhaltenen Werte Ve er 
Atomabstande [5] mitaufgefiihrt. 
Die mit Hilfe von Gl. (3) abgeschatzten Zentrifugalkorrektionen D 


der einzelnen Thalliumhalogenide sind so klein (vgl. Tabelle 2), daB sie 
24* 


356 H.G. FITZKY: 


aus Rotationsiibergingen mit niedrigem J nicht meBbar waren. Die , 
und w,x,-Werte sind [7] entnommen. Der in Tabelle 2 fiir Tee ean 
gegebene D-Wert ist mit relativ groBem Fehler behaftet. In Tabelle 2 
sind auBerdem die gemessenen «, mit den berechneten verglichen. 
Abgesehen vom TIF besteht gute Ubereinstimmung. 


Tabelle 2 

ras fie Be ate (ber.) | ee (exp.) | D (ber.) | D (exp.) 

| (ems) (cm?) (MHz) (MHz) (MHz) (kHz) (kHz) 
[20519 Wore | 4,89 6689, 71 36,0 44,83 5,992 = 
TRC . .. | 287,47 | 1,24 | 2739.09 | 14,0 || 11,92 | 4,912 = 
TPO Brst . . | 1921 | 0,39 1270,80 3,50 3,824 | 0,247 re 
T1205 Jue? | | | 4150 = 814,46 = 1,989 | 0,107 0,056 

| + 0,014 


Die spektroskopisch gemessenen Kernabstande r, sind systematisch 
kleiner als die aus Elektronenbeugung gewonnenen 7*-Werte. Auch 
im Falle der Alkalihalogenide sind ahnliche systematische Abweichungen 
im gleichen Sinne beobachtet worden [9]. Diese Abweichungen lassen 
sich zum Teil darauf zuriickfithren, daB bei Elektronenbeugung nur ein 
Mittelwert des Atomabstandes von Molekeln in verschiedenen Schwin- 
gungszustanden v gemessen wird. Diese Erklarung reicht aber még- 
licherweise nicht aus, um die Diskrepanz zu beseitigen. Die GréBe des 
Mittelungseinflusses kann an Hand der Tabelle 3 fiir T1Br abgeschatzt 
werden. 


Tabelle 3 
Konzentration der 
Mittlerer Kernabstand Schwingungs- Molekeln im 
von T1IBr (A) zustand v Schwingungszustand v 
bei T=550° K (%) 
Ye 2,6180 -- 0,0001 — = 
Yq 2,6200 0 39,6 
7, 2,6240 1 23,9 
Voy, PROPS 23 14,5 
%, 2,6323 3 8,75 
1, 2,6363 4 5,26 
¥5 2,6403 5 3,21 
v* 2,68 Sie OFO8 — == 


In den folgenden Abschnitten werden die Messungen an den ein- 
zelnen Tl-Halogeniden gesondert beschrieben. 


TlF 


Der Rotationsiibergang J =0-—>1 wurde bei einer Temperatur der 
Absorptionszelle von etwa 340°C beobachtet. Tabelle 4 enthalt alle 
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gemessenen Absorptionsfrequenzen. Hieraus folgen By und «, fiir beide 
Isotopenkombinationen. y, konnte fiir Tl2°F aus der Schwingungs- 
feinstruktur bestimmt werden. 


Die magnetische Hyperfeinstruktur Labelle 4 
(HFS) konnte nicht aufgelést werden. Joy+i| | » (MHz) 
Elektrische HFS infolge von elektrischen 
Kernquadrupolmomenten ist nicht vor- Lee EY 
handen, da alle beteiligten Kerne (Tl, 0-1 | 0 | 13334,58+0,04 


T1205, F1*) den Spin 4 besitzen. Pee enni 0,08 
2 | 13155,78 + 0,06 
Das Dipolmoment der T1?°>F-Molekel oe — 
im Schwingungsgrundzustand wurde aus 
dem Stark-Effekt erhalten. Beiderbenutz- 0-1 | 0 
ten Versuchsanordnung (elektrischer Vek- | 1 | 
tor des Strahlungsfeldes parallel zum Stark- 
Feld) werden A.M, = 0-Ubergange beobachtet. Die Verschiebung Ay der 
Rotationslinie J =0—1, M,;=0-—0 gegeniiber der ungestérten Linie 
betragt fiir den starren, linearen Rotator ohne Hyperfeinstruktur: 


T1203 F19 


13 345,80 + 0,06 
13 255,58 + 0,06 


Av = 0,1351 “= MHz (5) 
0 
pe = Dipolmoment Ly 
(DEBYE), piliz, Ve 
L 1500 |- ee 
E = Stark- Feldstar- we 
ke (V/cm), ve 
V9 = Frequenz der un- Vas 
gestorten Linie 7000 |- eye 
(MHz). Av ave 
7 
Als typisches Bei- a” igieetal 
spiel einer MeBreihe ist | wv * a 
aris. 4 Ay tiber + 
aufgetragen. E wurde va 
aus der angelegten Span- we 
nung und der Geome- 7 : | | 
trie der Stark-Zelle be- 0 05 17108 
rechnet [17]. Das Dipol- Peay 1 (V/cm) 
Fig. 4. Stark-Aufspaltung des Rotationsiiberganges J=0—1, 


moment des T]2® F wur- 


My=0—0, v=0 von Tl**> F 


de zu 3,99 +0,06 Debye 

gemessen. Der von MANDEL und Barrett [5] angegebene Wert von 
etwa 7 Debye diirfte wesentlich zu hoch liegen. Bessere Uberein- 
stimmung besteht jedoch mit dem Ergebnis von SCHLIER und GRAFF [3] 


(4,23 +0,08 Debye). 


Ff! 
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TIC 


Der Rotationstibergang J =1->2 aller vier isotoper TICl-Molekeln 
wurde im Temperaturbereich von 280 bis 300°C gemessen. Die Ab- 
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Ie—-J2 — 3,94 = 
-—360 
cS 
re 
+515 


Sp—Fp 
Y2—~Ve 
Je—1/2 
Jp—5F/2 
Jp—> Ip 


Fig. 5. Quadrupol-HFS des 
Rotationstiberganges J =1—2, 
v=0O von Tl?°Ci35, Oben 
Schreiberdiagramm, unten be- 
rechnetes Aufspaltungsbild 


A v[MHz] 


sorptionsfrequenzen sind in Tabelle 5 aufge- 
fiihrt. 


Tabelle 5 
Faioh isd F=}—4 
hase ima » (MHz) » (MHz) 
T1203 C135 
132 |0]| 10952,16+0,03 
1 | 10904,36+0,03 
T12% C]85 
1+2 | 0] 10936,48+0,02 10.939,30 + 0,02 
1) 10888,80 + 0,03 
| 2 10841,66 + 0,03 
T1203 C137 
132 |0| 10447,98+0,06 
| 1 | 10403,28+0,06 | 
T1205 (137 
1+2 0 10432,38+0,06 | 10434,48 + 0,06 
1 | 10387,80+0,12 | 


| | | 


Das elektrische Quadrupolmoment Q der 
beiden Chlorisotopen Cl? und Cl’ gibt Veran- 
lassung zu einer HFS der Rotationslinien. Die 
Termverschiebung Ey eines Rotationstermes J 
der zweiatomigen Molekel mit einem Quadru- 
polkern (Spin J > $) betragt [12]: 


Eo ome 7 0 sao] 2) 


Bie Pa dy Raed A eae 


Werte der Casimirschen Funktion Y (ff, J, J) 
und relative Intensitaten der Ubergainge 
AF=0, --4 wurden den. Tabellen von Gor- 
by [13] entnommen. Fig. 5 zeigt eine Re- 
gistrierung der Rotationslinie J] =1-—->2 des 


(6) 


mit 


TPC mit den HFS-Komponenten und darunter das berechnete 
Aufspaltungsbild. Die GréBe der Kernquadrupolkonstanten eg Q wurde 
fiir die beiden Chloride T1?°Cl%> und T12C18? aus dem Frequenzabstand 
der HFS-Linien F=3+>%,3+8 und F=3-—2 bestimmt. Die Werte 
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eqQ = — 15,79 40,22 MHz (T12Ci35) und egQ=— 11,75 +0,67 MHz 
(TP? Cl**) stimmen gut mit den Molekularstrahlresonanzmessungen von 
ZEIGER und Borer [2] (vgl. Tabelle 6) tiberein. Eine Auflésung der 
magnetischen HFS gelang nicht. 


Tabelle 6 


eqQ (MHz) (diese Arbeit) eqQ (MHz) 
: —s £ : _| (fruhere Arbeiten) 


v=1 v=2 v=3 v v=0 


T1205 C135 — 45,79 — 15,788 + 0,02 | [2 
= 0,22 

T1205 (137 = 44,75 — 12,425 +:0,02 } [2] 
+ 0,67 

T1203 Br79 124,5 
+2,4 

TP Br? 125,2 [5] 
+21 ; 

ani20s Tere! 103, 
Sayer! 

T1265 B: 81 105,2 
== 2,1 

T1205 7127 | — 436,8 [5] 

+3 [6] 

O81 O78 0,840 0,844 | 0,844 | 0,841 | 0,839 0,836 [19] 
+4% +4% |} 4+4% | +4% | 45% 

937/35 0,744 0,7881 [20] 
+6% | + 0,0001 


Das Dipolmoment der T1?°Cl**-Molekel wurde aus dem Stark- 
Effekt gemessen. Der Einflu8 der Kernquadrupolkopplung bedingt 
unterschiedlich zum TIF eine andere Art der Stark-Aufspaltung. Fiir 


den Fall des schwachen elektrischen Feldes mit |eqQ| > se = und den 
U 


2 
des starken Feldes mit | eg Q| << ee koénnen die Termwerte des polaren 


zweiatomigen Rotators mit einem Quadrupolkern in einfacher Weise 
angegeben werden [/4]. 

Die zur Trennung der Stark-Komponenten notwendigen Feldstarken 
(bis 120 V/cm) liegen jedoch etwas héher als der Forderung fiir den Fall 
des schwachen elektrischen Feldes entspricht. Zur Bestimmung des 
Dipolmomentes aus der Verschiebung der Stark-Komponenten wurde 
aber die Beziehung fiir den Fall des schwachen Feldes benutzt, da eine 
Auswertung nach dem von U. Fano [14] angegebenen Verfahren fiir 
mittlere elektrische Felder (beginnende Entkopplung von I und /) 
sehr schwierig ist. Die GréBe des entstehenden Fehlers kann aus 
einer graphischen Darstellung des Verlaufs der Termenergien fiir die 
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KF-Molekel [16], die unmittelbar auf den betrachteten Fall anwendbar 
ist, abgeschatzt werden. 

Beobachtet wurde der Stark-Effekt des Uberganges J =1—>2, v=0, 
F=8+1, M,=$—-8 wd F=3—+$3, Mp=$— 3. Die gemessenen 
Verschiebungen der beiden Stark-Komponenten ergeben Werte von 
5,2-+0,3 D und 5,0 0,3 D fiir das Dipolmoment der T12°>Cl%5-Molekel. 
CARLSON u.a. [1] erhielten mit der elektrischen Molekularstrahlresonanz- 
methode einen Wert von 4,444-+0,014 D. Der Unterschied zwischen 
den beiden Werten diirfte zum Teil aus den genannten Vernachlassi- 


gungen bei der Termberechnung herrithren. 


TIBr 


Bei 280° C konnten die Rotationslinien J = 3-—>4 aller vier Isotopen- 
kombinationen gemessen werden (Tabelle 7). Beim Tl? Br®! konnte 


Tabelle 7 
F=$3—>43; j-2 F=3— 4; §-3 
Foret | | mile) » (MHz) 
T1293 Br79 
34 | 0 | 10362,63-+0,03 | 10366,24+0,04 
he 10331,16 + 0,04 
T1293 Br81 
34 |0| 10178,8740,04 | 10181,86+ 0,06 
(1) 10147,89+ 0,04 
T12 Br79 
3374 10 1101334530) a= 10,03) 10 337,98 + 0,03 
4 | 10302,94 + 0,03 10 306,50 + 0,03 
2| 10271,55+0,03 10275,20 + 0,03 
3 | 40240/21 4 0,03 10243,80 + 0,03 
4 | 10208,93 + 0,03 10212,58 + 0,04 
| 
T1205 By81 
334 | 0] 10450,36+0,03 10153,44 +0,03 
1 | 10119,78 + 0,03 10 122,84 + 0,03 
2 | 10089,30 + 0,03 10092,38 + 0,03 
3 | 10058,68 + 0,03 10061,70 + 0,03 
4 | 10028,30+ 0,03 10031,36 + 0,04 
5 9998,00 +: 0,03 
6 9 967,35 + 0,08 
7 91937 aidiat= OO 
8 9 906,80 + 0,10 
9 9876,60 + 0,15 


die Schwingungsfeinstruktur bis v=9 verfolgt werden, so daB fiir Ve 
ein verhaltnismaBig genauer Wert erhalten wurde. 


Das Mikrowellenrotationsspektrum der Thallium I-Halogenide 361 


Die HFS infolge Kernquadrupolkopplung des Br-Kernes war gut 
auflésbar. Fig. 6 zeigt als typisches Beispiel die einander uberlappenden 
HFS-Linien von T?%Br&! im Schwingungsgrundzustand v—0 und die 
von T° Brst im ersten angeregten Schwingungszustand v=1. Darunter 


ist das berechnete Aufspaltungsbild ge- 
zeichnet, wobei Linien zu geringer Inten- 
sitat (AF =0, —1) ausgelassen sind. Beim 
TP Br?? konnte die gemessene Kern- 
quadrupolkonstante eg Q mit einem friihe- 
ren Wert [4] verglichen werden (Tabelle 6). 
Im Rahmen der MeBgenauigkeit besteht 
gute Ubereinstimmung. 

Fiir beide T1?°°-Bromide konnten die 
eg Q-Werte in Abhangigkeit vom Schwin- 
gungszustand bis v4 gemessen werden 
(Tabelle 6). Die angegebenen Fehlergren- 
zen liegen vermutlich zu hoch, was auch 
durch die geringe Streuung der in Tabelle 6 
ebenfalls aufgefiihrten Quadrupolmoment- 
verhdltnisse gestiitzt wird. Fiir den bei 
den Bromiden parallelen, eigentiimlichen 
Gang der egQ-Werte mit v konnte keine 
Erklarung gefunden werden. 


gai 

Die Rotationsiibergange /=—4—5, 
56 und 14-15 wurden bei Tempera- 
turen um 290°C beobachtet (Tabelle 8). 
Eine Messung des «,-Wertes von T]? J 
war nicht moglich, da die Schwingungs- 
feinstruktur der entsprechenden Rotations- 
linie von Stark-Komponenten benach- 
barter Linien tiberdeckt wurde. 

Die fiir den Ubergang J = 14-15 
angegebene Frequenz ist wahrscheinlich 
mehr dem Schwerpunkt der Quadrupol- 
HFS zuzuordnen als dem angegebenen 


—080 
Vo 
+2,25 
> 
sj 
= 
ae 


F-+-F+? 
T1205 Br’! 
v= 
Yeo--"/2 
Ye Ye 
Jp—> 5/2 
5/p--7p 


=f 
Yo->M1/2 
TeV 
Y2—-/2 
Se—Te 


Fig. 6. Quadrupol-HFS des Rotations- 

liberganges J=3—>4 zweier isotoper 

Thalliumbromide (zum Teil iiberlagert). 

Oben Schreiberdiagramm, unten berech- 
netes Aufspaltungsbild 


Ubergang F= 33 + 33, da die HFS nicht mehr zuverlassig aufgelést werden 
konnte. Dieser Ubergang sollte vor allem einer Messung der Zentrifugal- 
korrektion D dienen, die zu 0,1 kHz abgeschatzt wurde (Tabelle 2) und 
deshalb nur einem Ubergang mit sehr hohem J entnommen werden kann. 

Aus der Quadrupol-HFS der Linien J =4—5 und J =5—6 wurde 
die Kernquadrupolkonstante der Tl? J-Molekel zu — 437,5 +3,0 MHz 


ey 
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Tabelle 8 


| | pes >] trees >3 F=3>% Pogo ey Paa > a. Fai > F=3— > 
—J+1 v |- - — 
Jos | | y (MHz) 
ee ] 
T1203 qe | 
536. (oF! | 9801,20 
| | | | + 0,05 
T12% ye" | | 
Ae be Ve On | 8131,45 | 8133,10| 8138,66 | 8136,96 | 
+0,04/ +0,03] +0,03| +0,02 
4 | 8117,06 | 
| +0703 | 
2 $097,22 
== 10,05 | 
56 0 | 9758,18|9755,55|9757,30| 9761,27 | 9764,52) 9763.27 | 
| +0,03| -0,04| +0,03| +0,02| +0,03]| + 0,02 | 
| | | x 
14-15 @) | | 24 403,20 
| liao 


Tabelle 9 


Diese Arbeit Andere MW-spektroskopische Werte 


Beste andere Werte 


; i Massen- 
Molekel | verhaltnis 


| Lite- 
| ratur 


Lite- 


Molekel | Massenverhiltnis 
ratur 


Massenverhaltnis | 


| 
KCl 0,9459803 | [d] 
+ 0,000001 5 
CsCl | 0,9459784| [4] 
| £ 0,000003 0 
Rb® Br} 0,9752999| [d] 
+ 0,0000065 | 
Cs! Br} 0,9753068} [d] 
/+ 0,000004 5 | 
| | 


Cee} C187 


IDE CI 0,946 005 
+ 0,000019 
C185/C18?7_ | TI2C1 | 0,945985 

+ 0,000017 
Bre/Be® |) Teer: 0.075357 

| + 0,000 020 
Br?#/Br8l_ | T2®Br| 0,975301 

| + 0,000014 
TEE SO | TE EME 0,990.232 

+ 0,000019 
T123/T1205 | TICKS | 0,990244 

| + 0,0000114 
[1203/1205 | T1C187 0,990216 
| 0,000 023 
TRIPE ATM | Wea she 0,990 281 
/+0,000015 
0,990 152 
+ 0,000 016 
THe pee ry yee or oon 302 
| + 0,000017 


0,9459777 | [cl] 
i 0,0000020 
0,9459779)] [e] 
+ 0,0000009 | 


| 


0,9753075| [b] 
+ 0,000 001 0 
OJ990:231 "| [a] 
22.2 


Lt 


amt208 Tl 208 Tl Br 


[a] Siehe Zitat [71], S. 648. — [b] Cortins, NrER and JoHNson: Phys. Rev. 
94, 398 (1954). — [c] Ocata, K., and H. Matsupa: Phys. Rev. 89, 27 (1953). — 
[d] Siehe Zitat [9]. — [e] CoLttins, JoHNSoN and NiER: Phys. Rev. 84, 717 (1951). 
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und — 436,2-+3,3 MHz bestimmt; in Tabelle 6 ist der Mittelwert aus 
beiden Messungen eingetragen. Die von MANDEL und BarRETT [3] 
und von Happ [6] gemessenen Werte konnten nicht bestatigt werden. 

Es ist vorteilhaft, die Quadrupol-HFS an Molekeln in mdéglichst 
niedrigen Rotationszusténden J zu studieren, da die GréBe der Auf- 
spaltung (Frequenzabstand der auBersten Komponenten AF = +1) 


ungefahr mit 1/J? abnimmt. Sie betragt z.B. 
beim TlJ fiir J =4->5 11,2 MHz, fiir J =14>15 
dagegen nur noch 1,7MHz. Fig. 7 zeigt als 
Beispiel die aufgeléste HFS der Linie J] =5 +6 
von Tl? J mit theoretischem Aufspaltungsbild. 
Im Falle des T1J konnte man im Zweifel sein, 
ob Gl. (6) fiir die Berechnung der Kernqua- 
drupolkonstanten zugrunde gelegt werden darf. 
Denn Gl. (6) gilt nur, wenn die HFS-Energie 
klein gegen die Energiedifferenz zweier benach- 
barter Rotationsterme ist (Stérungsrechnung in 
erster Naherung!). Die Voraussetzung ist beim 
Tl J nicht mehr erfiillt. BARDEEN und Townes [17] 
haben die Quadrupolenergie in zweiter Naherung 
berechnet. Mit dem von ihnen angegebenen Aus- 
druck ergeben sich in diesem Falle jedoch nur 
Korrekturen von héchstens einigen kHz. 
Massenverhdltnisse. Nach Townes [15] 
lassen sich Massenverh4ltnisse M,/M, zweier iso- 
toper Kerne mit groBer Genauigkeit aus den 
Rotationskonstanten B” und B”) zweier isotoper 
zweiatomiger Molekeln (X, Y) und (X, Y) mes- 
sen. Bedeutet M die Masse des Kernes Y, so gilt: 


M, _ —_ (M/M,) (BBY?) (7) 


M, 1+M/M,— B2/Bo ° 


Da das Massenverhaltnis M/M, in den Zahler 
und Nenner eingeht, braucht es nur mit ge- 


SRE HSER Av MHz] 
=e Ole She ie Gas aera 
+ 
w® Se F RS 
8 ed og aa Ce 
“Sse SF eS 


Fig. 7. Quadrupol-HFS des 
Rotationstiberganges J=5—>6, 
v=O0 von Tl?5J, Oben Schrei- 
berdiagramm, unten berechne- 
tes Aufspaltungsbild. Die Wie- 
dergabe der Linienintensitat ist 
durch die Stark-Effektmodula- 
tion gestort 


ringerer Genauigkeit bekannt zu sein. In Tabelle 9 sind die mit den 
gemessenen B,-Werten berechneten Massenverhiltnisse der Cl-, Br- 
und Tl-Isotope eingetragen und — soweit méglich — mit friiheren 


Messungen verglichen. 


Die vorliegende Arbeit wurde auf Anregung von Herrn Professor Dr. R. HONER- 


JAGER ausgefihrt. 


Ich danke Herrn Professor HonERJAGER fiir seine standige 


Unterstiitzung, der Institutswerkstatt unter Leitung ibres Meisters Herrn HAHNE 
fiir die sorgfaltige Ausfiihrung der feinmechanischen Arbeiten und der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft fiir finanzielle Unterstutzung bei der Beschaffung von 


Klystrons und anderer Teile des Spektrometers. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat K6ln 


Uber die invarianten und kausalen Loésungen 
der Differentialgleichungen (1 F x”) w(t, ) =d"(t, 6) 
Von 
HELMUT SCHMIDT 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 4. Dezember 1957) 


Die Lésungen der Differentialgleichungen (1) — x?) w(r, t) = 64(r, #) und (OD +?) x 
w(t, t) = 0*(r, t) werden gegeniibergestellt. Der fiir die Physik entscheidende Unter- 
schied zwischen diesen Gleichungen liegt darin, daB die erste Gleichung eine lorentz- 
kovariante und zugleich kausale Lésung besitzt, die zweite Gleichung dagegen nicht. 


I. Einleitung 

Die Lésung der Differentialgleichung (1) — x?) p(t, t) =6*(r, ¢) sind 
allgemein bekannt und von groBer praktischer Bedeutung, denn die 
Wellenfunktion eines Teilchens mit der Masse m=x/h/c erfillt im Va- 
kuum die Gleichung (] —x?) w(x) =0. 

Die Differentialgleichung (| +x?) p(t, t) = 64 (r, t) dagegen hat bisher 
wenig Beachtung gefunden. Durch ((] +x?) w(x) =0 werden namlich 
Wellen beschrieben, die sich mit Uberlichtgeschwindigkeit ausbreiten*, 
und solche Wellen sind noch nicht in der Natur gefunden worden. 

Dariiber hinaus schien es lange Zeit so, als ob Wellen, welche sich 
mit Uberlichtgeschwindigkeit ausbreiten, den uns gewohnten Zusam- 
menhang zwischen Ursache und Wirkung stéren miiBten. In einer fol- 
genden Arbeit werden wir jedoch zeigen, daB dies nicht notwendig der 
Fall ist. Wir werden dort ein Beispiel einer verniinftigen physikalischen 
Welt angeben, welche Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit enthalt. 

Im Hinblick darauf untersuchen wir hier in Teil III die Wellen- 
gleichung (1 +x?) p(t, t) = 64(t, t), nachdem wir vorher in Teil IT einige 
bekannte Sdtze iiber die Lésungen von (LJ —x?) p(t, 4) =64(t, ¢) zu- 
sammengestellt haben. 


II. Die invarianten Losungen von ()— ?) w(t, €) = d*(r, £) 
1. Vorbemerkungen 
a) Wir nennen zwei Raum-Zeit-Punkte +=(r,/) und »’=(r’, t’) 
aquivalent, wenn es eine homogene eigentliche Lorentz-Transformation 
(Lorentz-Drehung) gibt, welche x in x’ tiberfithrt. 


* Das heiBt, die Gruppengeschwindigkeit, welche die Ausbreitungsgeschwindig- 
keit von Wellenpaketen bestimmt, ist groBer als c. 
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Bei Lorentz-Drehung gehen die Raume {r?</?} und {v7 >/} je in 
sich iiber*. Der erste Raum la8t sich in zwei invariante Unterraume 


es und 
t>0 

Der Raum {2 >} dagegen ist nicht in dieser Weise aufspaltbar. 

Als Bedingung fiir die Aquivalenz von (r, ¢) und (v’, ¢’) erhalten wir nun: 


(" - a zerlegen. 
t<of 


rer Dual 


Fuir 12< 7? muB sein: 
i . | e() =e(t’), e® =allt). 


Firs? >? genuet schoms at “oa 


Daraus folgt speziell: 

Sei (tv, 2) ein Weltpunkt mit r2<#, so bleibt das Vorzeichen von ¢ bei 
Lorentz-Drehung erhalten, d.h. e(¢) ist invariant. Wenn dagegen 
1? >#, so gibt es eine Lorentz-Drehung, welche (tr, ¢) in (t, —#) tberfiihrt. 

b) Eine Funktion w(x) soll invariante Funktion heiBen, wenn 
wy (x) =y(x’), vorausgesetzt, daB x’ aquivalent zu ~x ist. 

c) Eine Funktion w(x) soll ,,unphysikalisch“ heiBen, wenn w(x) in 
einer Raum- oder Zeit-Koordinate exponentiell unendlich wird. 


d) Wir setzen im folgenden: 


x, = (t, id), ke —k,k, =P—R, 
hk, = (£, th), kx =k, x, = te —hot. 
dtk = dt- dh, 


2. Lésungen der homogenen Gleichung 
Die Gleichung 
(LI — x?) p(x) =0 (1) 


hat bekanntlich zwei unabhangige invariante Lésungen, die sich schrei- 
ben lassen als 


At (x) = as fe eh* § (R24 42) = ant) @te eitt a 2) 
= igs 
gee cae f athe 508 +2) 0 hd) = gag | PEX 
an (3) 
se 
x y@t2 — 


* Wir setzen c= 1. 
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Wir kénnen diese Funktionen auch durch Integrale in der komplexen 
ko-Ebene ausdriicken: 


ee 1 he tke 
sa Nom a tual (2a) 
C, 
Ave 1 bd thx 
A(x) = = | jie atk. (3a) 
C 


Die Integrationswege fiir die vor der reellen {Integration auszufiihrende 
k,-Integration sind in Fig.1 angegeben. 


Fig. 1. Integrationswege in der ky-Ebene ftir die Gln. (2a), (3a), (6) und (7). *++++++++ Singularitaten des 
Integranden 


Wir erwahnen noch die aus (2) und (3) folgenden Beziehungen: 


A(r, t) = —A(r, —2), | 
A (r,t) =A} (t, —2), (4) 
Ai a0" te SP | 


Die Funktion A(r, t) verschwindet also auBerhalb des Lichtkegels, die 
Funktion A}(r, t) dagegen nicht. 


3. Lésungen der inhomogenen Gleichung 


Die invarianten Losungen von 
(DO —#*) pt, ft) = o'(t, 4) (5) 


lassen sich ahnlich wie A(x) und A(x) durch komplexe Integrale dar- 
stellen, nur verlauft jetzt der Integrationsweg in der ky-Ebene von — oo 


nach + oo, 
Wir geben drei haufig benutzte invariante Losungen von (5) an: 


ee eee {= ath == "0 Aix), (6) 
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Wire alli tense ay ls (7) 
C4 
A(x) = 4 {Ap(x) +4 ()} = S$" A(x). (8) 


Die Integrationswege ©, und Cp sind in Fig.1 eingezeichnet. 


Wir erwahnen weiter die Beziehungen 


b) Ay (t,t) =Ap(ty—d), (10) 


Die Funktion A(x) laBt sich auch darstellen als 


(11) 


A(x) = lim - ae : fae! :! L 


1 
fara ry (ee [A+ +tin | R+x2—inl’ 


wobei jetzt ttber den reellen k-Raum zu integrieren ist. Fiihrt man hier 
erst die f-Integration und dann die f,-Integration aus, so wird 


Fe ‘ioe 
A(x) =— an ay 


sd { i cos wmt+ cos (7 |o? — 9?) dm 4.f cos wt e-1V#—0? deo} : 
x 0 


Mit der aus (3) folgenden Darstellung 


A ney [ sin otsin (7 |/w? #2) dw (13) 
ergibt sich mit (9) 
ee ee 
Ar (x) 3 (220)? y A 
(2 shined ae aitad (14a) 
x Ul cos (wt —r | — 1?) dw + He cos wt: eH rude 
x 0 
4 4 
A, (x) =  (2m)2 ae 
(14b) 


x{ f cos s(wt+r |/o? — +2) - doo + | coset: eV don}. 
% 0 
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Die Funktionen Ap (x) und A, (x) enthalten also ,,im wesentlichen“ nur 
aus- bzw. einlaufende Wellen. 

Die invariante Funktion 4; (x) bezeichnet man wegen der Beziehung 
(10a) auch als kausale oder retardierte Lésung von (5). 


III. Invariante und kausale Lésungen von ({_] +x?) AG it) == 92 (%,2) 
1. Die invariante Lésung der homogenen Gleichung 
Eine invariante Lésung der Gleichung 
(+2) p(x) =0 (15) 


kénnen wir in Analogie zu (2) leicht angeben: 


E 1 e tRx 2 2 
GQ) =——— | dh e'** §(k® — x2). (16) 
(Die spezielle Wahl des freien Faktors ist fiir spater zweckmaBig.) 
Fiihrt man hier die k,-Integration aus, so ergibt sich 

1 SSS op ents ge ee ee i (Er —JP—x?t) 1 pi(—r+VP—+? 4) 
Gv, 2) ae | a3 § eo t 4 eiltt }. (16a) 

PS 
tatsdchlich ist G(x) die einzige ,,physikalische“ invariante Lésung 
von (15). Das sieht man leicht so ein: 
Jede physikalische Lésung von (15) laBt sich schreiben als 


p(x) =a, [ athel** 7 (t,he) 68 — 2), (17 
wobei tiber den reellen (f, 29)-Raum integriert wird. 

Da w(x) invariant gegen Lorentz-Drehung im x-Raum sein soll, mu8 
f(£, 9) in (17) invariant gegen Lorentz-Drehung im #-Raum sein. 

Im Gebiet 2 >? ist somit f(f, ko) =/(f—f). Auf der allein zum 
Integral beitragenden Hyperebene f—kj=x® wird nun f(f, ky) = 
f(x?) =const. Damit nimmt (17) die Form (16) an. 


2. Die invarianten Lésungen der inhomogenen Gleichung 


Zwei invariante Lésungen der Gleichung 


(Cl +?) p(t, t) = df(t, 2) (18) 
lassen sich sofort angeben: 
Cie 4 etkx 4 r 
Gee aay hes (22)* lp eee tae (19) 
. 4 erkx 
= se ath 20 
Ge cnet ae | ea co) 


iS) 
mn 
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Dabei ist iiber den reellen (f, 9)-Raum integriert. 
Da die Funktionen Gg+ und Gg- linear unabhangig sind, muB8 ihre 
Differenz proportional zu G!, der einzigen invarianten homogenen Lésung 


sein, 
Die invarianten Lésungen der Gln. (15) und (18) kann man leicht 
durch komplexe Integrale darstellen: 


Wir definieren 


Ge(v.J=— 71, [ ant BP tdho. (21) 


Joe 


Dann wird 


2% 


C* S ., Cc 
UE: 
Fig. 2. Integrationswege in der ky-Ebene. Vgl. (19), (20) umd (21). +++++++-> Singularitaten des Integranden 
in (21) 


fiir jeden Weg © von — oo nach + oo in der komplexen ky-Ebene, und 
(CO + #*) Get, 1) = 0, 


fiir jeden geschlossenen Weg ©. 

Man sieht, da sich die durch (19) und (20) definierten Funktionen 
Ge+ und Gg in der Form (21) schreiben lassen mit den in Fig. 2 angege- 
benen Integrationswegen. In Fig. 2 ist weiter die Lage der Singulari- 
taten des Integranden in Gl. (24) skizziert. 


Wir fiihren nun die invarianten Funktionen ein: 


Cis cil (Gee Ge}, rit” (0) 42a) Ge ty 0s (ra eee) 


2 


Gv.) =—{[Ge—Ge}, mit (A +2)@,)=0. — (22b) 


Dafiir kann man auch schreiben [vgl. Anhang, Gl. (A.1), (A.2)]: 


lo) 


C(t.) =— pia | cos (r t+) costu- du, (23a) 
0 
0 


* Man iiberzeugt sich leicht, daB diese Funktion G! mit der in Gl. (16a) angege- 
benen Funktion identisch ist. 
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0 
oder 
aoe a a | 
r re ECy (24a) 
| {cos (r |? + v2 — tu) + co cos (7 P+ + tw)}au,| 
@(t,) =— ae | 
hiss eee | (24) 
x J ysin (7/4 + 2 — tu) + sin (2 Fu? +tu)} du. 
0 


Ausfiihrung der Integration ergibt* 


m 0) ihe Ge 
Ot) oa 40 Oe Ty Tears 1, (x \? =?) fir 27> et 
a ee i 
et Nn *) AUT ay cel 
, 2 |r-e paar ; 
Gir,A) = oer (25b) 
cont | ENES #) firs 7 eeee 
| {2 — 72 


Wir bemerken noch, daB die Gln. (24) eine Zerlegung der Funktionen G 
in ein- und auslaufende Wellen liefern. 


Aus (24a) und (A.4) ergibt sich noch die interessante Beziehung 
OF (ja game ct a ee ol (26) 


3. Kausale Losungen 


Wir suchen nun eine kausale Lésung Gp (r,t) von Gl. (18), mit der 
Eigenschaft, daB Gp(t, t) fiir <0 praktisch verschwindet. 


* Darin ist 


2 ti ———— 
I, (*) = = | sin (x \1 — uv ) du (Bessel-Funktion), 


0 
foe) 
NG) — 4B: ue (xJ/1+ uw) du (Neumann-Funktion), 
I 
(2) 
G(s) — [ sin (Cale —1)du — (vgl. Magnus-Oberhettinger). 


25* 
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Diese Funktion Gp kann nicht mehr invariant sein, denn die allge- 
meine invariante Lésung von (18) hat die Form 


G(c, 4) = G(v, t) + const G(r, é), 
und dafiir gilt [vg]. Gl. (24)]: 
G(t.t) Git 7). 


Weiter bemerken wir, daB jede Losung von (18), welche fiir ¢<0 exakt 
verschwindet, exponentiell mit ¢ anwachsende Anteile enthalt, also keine 
physikalische Bedeutung haben kann*. 


Fig. 3. Integrationswege fiir die exakt kausale Greensche Funktion und ftir die physikalisch sinnvolle nur 
angenihert kausale bzw, avancierte Greensche Funktion 


Es existiert jedoch eine physikalisch brauchbare Funktion Gp, welche 


fir ¢<0 fast verschwindet: 
1 eikx 


Gp(t,t) = Ge, = —; Bridko, 


(22)! J kR2—x 
R 
mit dem in Fig. 3 angegebenen Integrationsweg. 
Aus Fig. 4, Fig. 3 und den Beziehungen (A.1) ergibt sich 


1 a 1 2 2 a aye = i 
oa Higa u2) elit dy ae t<0, 
0 
sid teh (Sel ae ae ee 
Ss ae es -al begeeriom aratonnn ay (27) 
0 
f sin (v Yo Fa 
j 2 2 
Tee {= ae a) sintu-du fir #05 


0 


Wir sehen, daB Gp fiir ¢<0 nur exponentiell mit ¢ abnehmende Glieder 
enthalt, also hier fast verschwindet. 
Mit Hilfe von (A.4) kénnen wir Gl. (27) auch in der Form schreiben: 


Ge=— Gap y | eC YA Fw — tu) du, 28 
0 


* Diese Lésung von (18) laBt sich in der Form (21) schreiben mit € = Cp aus Fig. 3. 
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Neben dieser kausalen oder retardierten Funktion fiihren wir noch die 
entsprechende avancierte Funktion ein 


Css 3 - | cos (7 | w+ 2 + tw) au. (29) 


Vergleich mit Gl. (24a) zeigt, daB die dortige Zerlegung von G(r, #) in 
ein- und auslaufende Wellen zugleich eine Zerlegung in avancierten und 
retardierten Anteil bedeutet. 


Herrn Professor F. SAUTER m6chte ich an dieser Stelle fiir die freundliche Durch- 
sicht der Arbeit, sowie fiir einige Verbesserungsvorschlage danken. 


Anhang 


Zur Auswertung aller, fiir unsere Zwecke wichtigen Integrale der Form (21), 
berechnen wir Gg fiir die vier in Fig. 4 eingezeichneten Wege. Man findet leicht: 


6 
0. 


Fig. 4, Integrationswege zu Gl. (A. 1) 


x 
1 sin (7 2 — wu) 
Gealt, t) = Geoalt, —t) = pe, (eee udu, 
0 
~— (At) 
1 sin (y m2 + u?) 4; 
Gee l(t, t) = Gealt, —4) = (an)? f- ae We: 
0 


Die Gln. (23) ergeben sich dann aus (22) mit Hilfe der Beziehungen (Fig. 3 und 4): 


1 “* 
| Gea + > (Gea — Geo) fir ¢< 0 


G= 
| (Cee > (G¢a—Ge-) fir t>0, (A.2) 


Gi= = (Goat Gec)- 


Weiter brauchen wir noch die Identitaten 


oo 


Jsin (re — 2) e "du = — f cos (ye Ee alc) 2s, (A.3) 
0 


J cos | y x2 + C? 4.7) as = — J cos vu? + 6? — 26) at ryobe || 3 %2e (A.4) 
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Zum Beweis schreiben wir 


% 


# awe 
A= f sin (rx? —w) e "du =—R f Upee ee ihe au} 
0 0 


oo ‘A 
== {i i Dad Ve—w— |t]u aul. 
0 


Das letzte Integral wird stets konvergent, wenn wir den Integrationsweg von 0 
nach oo langs der reellen Achse um die Singularitat w= unten herumfithren (und 
damit das Vorzeichen von ee fiir u >x festlegen). Wenn |t| >7, so konver- 
giert das Integral auch noch, wenn wir den Integrationsweg oben um u =x herum- 
fiihren. Im ersten Falle ziehen wir den Integrationsweg in die negativ imaginare 
Achse und erhalten 


Se eee 2 _ 
ete x { f i Vere +iitae} =—f cos (v [ye2 4 C2 + {#| ¢) ae 
0 0 


Im zweiten Falle laBt sich der Weg in die positiv imaginare Achse ziehen. Das gibt 


[oe) 


A=fcos(yWt+C—|e|f) ae, far |t]>r. 
0 
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Osram-Studiengesellschaft Berlin 


Die elektrische Leitfahigkeit eines Plasmas. II 
Von 
H. SCHIRMER und J. FRIEDRICH 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 5. Februar 1958) 


Die exakte Theorie der elektrischen Leitfahigkeit eines Plasmas erfordert die Be- 
rechnung der Geschwindigkeitsverteilung der Elektronen aus der Boltzmann- 
Gleichung. Sie wurde im ersten Teil der Arbeit grundlegend dargestellt. Im fol- 
genden zweiten Teil werden die Erfassung der Querschnitte, die Untersuchung des 
Konvergenzverhaltens der Lésung sowie die Berechnung der GréBe des Einflusses 
der Elektronenwechselwirkung diskutiert. 


1. Einleitung 

In einem vorangegangenen ersten Teil dieser Arbeit* ist die Boltz- 
mann-Gleichung eines Plasmas mit Hilfe einer Entwicklung nach 
Sonineschen Polynomen vollstandig gelést worden. Die Lésung diente 
zur Berechnung der elektrischen Leitfahigkeit (unter der Voraussetzung 
der Anwesenheit eines schwachen elektrischen Feldes) und umfaBt auch 
die Glieder der Elektronenwechselwirkung bis zur vierten Naherung. 
Die Untersuchungen fiihrten zu Integralausdriicken von der Dimension 
einer Flache, die anschaulich als ,,Querschnitte gedeutet werden 
konnen. 

Im vorliegenden zweiten Teil der Arbeit werden die Formeln fiir die 
Querschnitte angegeben; weiterhin wird das Konvergenzverhalten der 
Lésung untersucht. Es wird insbesondere gezeigt, daB der Einflu8 der 
Elektronenwechselwirkung von der Form der Wechselwirkung zwischen 
Elektronen und schweren Teilchen abhangt; er erreicht sein Maximum 
im Falle eines vollstandig ionisierten Plasmas. 


2. Die Querschnitte der streuenden Teilchen 
in einem Plasma 
Die Transportquerschnitte fiir Atome und Ionen sind definiert 
durch [1] eB 
Oper [A —cos#)ada (1) 
0 


bzw. 


Qa, i (¥) = 2af (1 —cos #) 1(9) sin ddd, (2) 


* Z. Physik 151, 174 (1958), im folgenden kurz mit I bezeichnet. 
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wahrend der Wirkungsquerschnitt durch 


OF =a ii I(9) sin ddd (3) 


Dy 


gegeben ist. 
a) Der Transportquerschnitt der Atome 
Ist J(9) aus Rechnungen oder Messungen und ist weiterhin der 


Wirkungsquerschnitt Qo(v) bekannt, so kann der Transportquerschnitt 
Q,(v) mittels (2) und (3) berechnet werden [2]. 


b) Der Transportquerschnitt der Ionen 


Die Streuung von Elektronen der Geschwindigkeit a= (w= 


\/2aT] m) an Ionen der Kernladung Ze erfolgt gemaB der Rutherfordschen 


Streuformel - 9 
a=, ctg = (4) 


hierbei ist a der StoBparameter, # der Ablenkungswinkel und 


Ze 


Qa = 
u mw 


(5) 


diejenige StoBentfernung, die eine Ablenkung eines stoBenden Elektrons 
der Geschwindigkeit w um 90° bewirkt. 


GemaB (1) ergibt sich sofort 


Q:(2) = 2 in AG) (6) 
mit 
A(z) =1+ Ga eae (7) 


a) ist die obere Grenze des StoBparameters a, z Integrationsvariable. 


c) Die Elektronenquerschnitte Q” (s) und Q®) (s) 


Die Elektronenquerschnitte sind im System der Relativkoordinaten 
zu behandeln. In diesem gilt — nach Ersetzen von v durch die Relativ- 


geschwindigkeit g und m durch die reduzierte Masse 4 = 3 in (4) — 


St CS (8) 


mit <s = entsprechend I, (27) und a, gemaB (5) mit Z=1. 


2wW 


Dann ergeben sich die Elektronenquerschnitte I, (26) 


ba 


Qf" (s) = 2a f (1 — cos?" 9) bdb, (9) 
0 
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von denen bis zur 4. Naherung in I nur die ersten beiden auftreten, zu 


2:-22a? 
OP == — In B(s) —14 + nce (10) 
(2) 4-270? ‘i 5 aes $ 2 f = 
7B) an st ; lin B(s) 3 ' Bis)  B2(s) | B3(s) (14) 
mit 
UREN Bat 
B(s) = ess cu (12) 


by ist die obere Grenze des StoBparameters b, s Integrationsvariable, 


d) Der Ionenquerschnitt unter Beriicksichtigung der Debye-Abschirmung 


Fiir ein Potential der Ladung Ze in der Form 


v=72— 2 (13) 
mit 
D=| Ride : 
47G (dite) e7, 


als ,,Debye-Lange“ hefert die Quantentheorie als differentiellen Wir- 
kungsquerschnitt [3] 


7 2 <j 4 
Sait = 2may 1 snddpe | (14) 


ZA (sin? _ a6 py ) 


igerbei ist § = “= es - mit A, = a2 als Wellenlange eines Elektrons 


der Geschwindigkeit w. 


Mit (14) liefert Gl. (1) 
Q, (2) = 2% [In {A(2) + L(2)} — LQ] (15) 


¢ A 


als Transportquerschnitt der Ionen unter der Voraussetzung eines 
Potentials (13) mit A(z) nach (7) und 


Le) = sean (B) (@) 2. 


Im Falle eines Xenonplasmas bei 25 at und 8000° K [4] als Beispiel ist 


d ie he 
a Ay \2 Ay \2 A, \2 
(22) x 140, (3) ~ 1, (2) re 2. (16) 
ay D \ ay 


In diesem Falle ist also der Einflu® einer Abschirmung im Sinne des Potentials (13) 


nur geringfiigig. 
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e) Die Maximalparameter ay und by 
Als Maximalparameter ay und b, sind bei Berechnungen an einfach 
ionisierten Xenonentladungen in Verbindung mit (15) 


1 
ay =—;,  %9=24 (17) 
© gaybng : : 


gewahlt worden, abhangig vom mittleren Abstand der Jeweils betrach- 
teten Teilchen [5], [6]. 

Von SpITZER u. Mitarb. [7] (und neuerdings von ECKER [8}) ist als 
bester Ansatz bei Anwendung des einfacheren Ausdrucks (6) an Stelle 
von (15) 

iO, — (18) 
angesehen worden. 

Die durch die Verschiedenheit der beiden Ansatze (17) und (18) bedingten 
numerischen Differenzen der Werte der Leitfahigkeit sind in den hier betrachteten 


Untersuchungen wegen (16) — zumal der Maximalparameter unter dem Logarith- 
mus auftritt — unbedeutend 


3. Zur Konvergenz der Ausdriicke der elektrischen Leitfahigkeit. 
Das Plasma als Lorentz-Gas 


Zur Untersuchung der Konvergenz der in Arbeit I hergeleiteten 
Leitfahigkeitsformeln wird zweckmaBig die elektrische Leitfahigkeit 
eines Lorentz-Gases betrachtet, da fiir diesen Fall die exakten Ausdriicke 
zum Vergleich herangezogen werden kénnen. Fiir ein Lorentz-Gas 
lautet der exakte Ausdruck fiir die elektrische Leitfahigkeit [1] 


2 1 ; 
T= > eM, - = f A@2R dz (19) 
mit ; 
te NS 1 
ae) a Qa, i (2) ae) 
und 


entsprechend der Einfithrung dieses Ausdrucks in TI, (36). 
Es werde ferner 


Qa, (2) = 22" K(u) (22) 


angesetzt *. 


* Im Falle eines reinen Ionengases ist gemaB (6) wx 4; das Hinzutreten der 
atomaren Streuung in nicht vollstandig ionisierten Plasmen werde in der vorlegen- 
den Untersuchung durch andere (mégliche) Exponenten charakterisiert. Der 


Mittelwert A (qu) fallt bei der folgenden Quotientenbildung heraus. 
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Fig. 1 zeigt das Verhaltnis der n-ten Naherung o”) gema8 I, (33) 
zum exakten Wert o nach (19) mit m als Parameter. Hiernach konver- 
giert das Verfahren im Bereich zwischen {=O (starrelastische Kugeln 
als Streuzentren) und “~=5 auerordentlich gut; bereits die zweite 
Naherung 1a8t praktisch keinerlei Abweichungen vom exakten Wert er- 
kennen und schon die erste liefert brauchbare Werte. 
Dies besagt, daB ein vollstandig ionisiertes Plasma (wx 4) durch 
die zweite Naherung vollkommen ausreichend erfaBt werden kann. 


| ie Gana ba ee eee | | 
ol) | | 
o | | | 
4 
| 


N=, 
n=1 
a5 i 
n=0 
-¥ =) =a ah 0 +7 #2 zie +4 al +6 
=U 
Fig. 1. o")/o fiir ein Lorentz-Gas mit Elektronenstreuung proportional 2—/ 


Fiir «=1 liefert bereits die nullte Naherung den exakten Wert 
(s. Anhang 1); sie kann jedoch nur in der Umgebung dieses Punktes als 
ausreichend bezeichnet werden. 

Im Bereich negativer 4 wurde die Darstellung der Fig. 1 bis zur 
siebenten Naherung erweitert durch Heranziehung Chapmanscher Uber- 
legungen [6], [9]. 

GemaB I, (34a) in Verbindung mit Tabelle 1 aus I, ferner (19) und (20), ergibt 


et “ial seed = 


wae 


deutbar als Wert der hypergeometrischen Funktion F(a, 6; c; x) fir 


sich 


boo Sig aly aap ee, die be 
2 2) 

Nach CHAPMAN 14Bt sich nun nachweisen, daf& der Quotient o/c") fiir die n-te 
Naherung gerade durch +1 Glieder der zugehorigen hypergeometrischen Reihe 
wiedergegeben wird, welche mit n— ce gegen den Wert (23) konvergiert; diese 
Reihe liefert die weiteren Naherungen. 


yw ist hiernach auf den Bereich —4<pw<+ 6 beschrankt. 
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4. Die elektrische Leitfahigkeit eines vollstandig ionisierten Plasmas; 
die Naherungen von Landshoff und Spitzer 


Abschnitt 3 hat gezeigt, daB die zweite Naherung fiir ein vollstandig 
sonisiertes Plasma als weitaus ausreichend angesehen werden darf. Im 
folgenden seien fiir ein derartiges Plasma die einfachsten Ausdriicke ge- 
maB den allgemeinen Formeln I, (33) und I, (34) mit I, (25) und I, (28) 
genauer ausgefiihrt. Sie lauten entsprechend Tabelle 1 in I 


3 (ae 1 
op) =e n,————_, (24) 
2} m w njloo 
3 1 
@) — 3 Ay il 7 ; 
ov! = — én, —— 5 , 
B “m w nile (25) 


i Tt : = 
100 —Nilio a aoe: 
i411 e+1l 


mit 
Tig = Jf Q:(2) 8 (2) dz, 
=S0()(E—-2) 2K) az, 
‘ (26) 


Hi =f 0) @-PA RO dz, 
0 
y=tio i QM (s) s° Fo(s) ds. 
0 


Die Quadraturen sind numerisch auszufiihren. GemaB den Entwick- 
lungen in TeilI dieser Arbeit kénnen noch weitere Naherungen (bis 
zur vierten) beriicksichtigt werden. 


Es lieBe sich nun ein Faktor y exakt bestimmen, der durch das Ver- 
haltnis der Leitfahigkeiten mit und ohne Elektronenwechselwirkung 
definiert ist, mithin den EinfluB der Elektronenwechselwirkung angibt. 
Mit so bestimmtem y wiirde fiir die Leitfahigkeit eines vollstandig (ein- 
fach-) ionisierten Plasmas gelten 


foe) 


Se e 41 ff 2Fo(z) dz 
Onan) sea | NOG (27) 


0 


Wird ferner Q;(z) gemaB (6) und (7) ersetzt etwa durch 
\ Peiee aye 
ei ee ere (6a) 


z als fester Mittelwert definiert derart, daB das folgende Ergebnis 
mit dem exakten Ausdruck (27) tibereinstimmt, so ergibt sich fiir die 
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elektrische Leitfahigkeit eines vollstandig einfach-ionisierten Plasmas 


) e 4 1 1 
GS>=y-——en —_— ——__—_- ——_ = 27a 
va “mw nj22a? ( + (£2) x) (27a) 
n - z 


\ ay 


mit 2, = me pemaR (5) tir 2 = 4 [7]. 


y und 2 diirften sich nur wenig mit Temperatur und Druck dndern, 
so daB — falls diese GréBen fiir bestimmte Druck- und Temperatur- 
werte einmal errechnet worden sind — eine Interpolation dieser Groé®en 
liber weite Bereiche leicht und sehr genau AufschluB iiber o nach (27a) 
erteilen kénnte. 

In entsprechender Weise kénnten, von den allgemeinen Formeln 
ausgehend, selbstverstandlich auch Mehrfachionisationen untersucht 
werden. . 

Wird zwecks Vermeidung der (notwendigen) numerischen Quadra- 
turen bei der Bestimmung des Faktors y 


Qs) = 2224 in BE), (28) 
Of) (s) = 4224 in BGs) 


mit a)=b,, z=s und damit A(z) = B(s) gemaB (6) und (10), (11) gesetzt 
— unter Vernachlassigung der weiteren Glieder in (10) und (141) —, dann 
ergibt sich y (wegen (28) nur als Naherungswert!) wie bei LANDsHoFF [10] 
und SPITZER [7] zu 

vy =0,58 (29) 


bis auf die von LANDSHOFF angegebenen vier Dezimalen genau. 


Die Quadraturen, numerisch ausgefiihrt, liefern y exakt. 


LANDSHOFF hat in seine Rechnungen Elektronenquerschnittsintegrale der Form 


bo 
2a f (1 —cos#) b db 
0 
eingefiihrt, also Integralausdriicke, die formal [entsprechend (1) ] gleich denen sind, 
die bei Streuung an schweren Teilchen auftreten. Gema& (9) entspricht dies dem 


Ansatz ‘ 
gm” (s) ~ 2n-2n f (1 —cos#®) bdb 
0 

auf Grund der Identitat 


2n 
SPA FA 
4 —cos?"9 = 2n(1 —cos#) + ae (—1)° ail } (1 — cos#)* 
g=2 e 
unter Vernachlassigung der Summe — analog der Vernachlassigung der Zusatz- 
glieder in (10) und (11) gemaB Ansatz (28). 
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Die Ergebnisse von LANDSHOFF sind mithin als Spezialfall in den 
vorliegenden Entwicklungen unmittelbar enthalten. SPITZER u. Mitarb. 
verwenden im Prinzip dieselben Vereinfachungen und erhalten daher 
auch das gleiche Ergebnis. 


Anhang 


a) Bemerkung zum Maxwell-Plasma; die Langevinsche Formel 


Fiir ein ,, Maxwell-Plasma‘ 
06) = (30) 


(mit K als Konstante) entsprechend einer (abstoBenden) Kraft 
Po Via 
wiirde stets 


Iy9 = 0 (v + 0) (31) 
gelten, wie sogleich gezeigt wird. 


Bei Elektronenstreuung gemaB (30) miiBte also der Einflu&B der Elektronen- 
wechselwirkung vollstandig verschwinden. 


Nach I, (38) gilt 
Ni 4; 
Tyo = Ivo + — Tho 
Ue 
mit den Bezeichnungen in I. Wegen (30) sowie I, (19), I, (20) und S, = 1 folgt nach 
Anwendung der Orthogonalitatsrelation der Polynome S,(z?) sofort 


Ly = 


nile 


K 09» 
und damit (31). 

Voraussetzung (30) zieht als Verteilungsfunktion eine ungestérte Boltzmann- 
Verteilung mit Driftgeschwindigkeit wu, nach sich [7]. In jedem anderen Falle ist 


die — in der gestérten Verteilung auftretende — ,,Zeitdauer zwischen zwei St6Ben 
mit den schweren Teilchen‘‘ 


t(v) = i 


green: (32) 
va (Qa lo) + “* 9; (0) 

Na ) 
abhdngig von v, so dab die St6Be der Elektronen untereinander wegen der Anderung 
der Geschwindigkeit jedes Elektrons einen Einflu®8 auf die elektrische Leitfahigkeit 
haben mussen — ganz im Sinne der obigen exakten Theorie I, (33). Sind dagegen 
keine schweren Teilchen vorhanden, so entfallt gema® (32) jeglicher Einflu® der 
Elektronenwechselwirkung entsprechend den Formeln I, (34). 


Multiphkation der Boltzmann-Gleichung eines Lorentz-Gases mit & d& dyn al 
und anschliefende Integration ergibt die Maxwellsche Transportgleichung 


e 1 
i C= 3 WU, Ng X 
- , : (33) 
w? zy (z : Pe 
‘ [ eata eV) Bie) ae + | iQ; (pet UO Be) az 
. Ue J Ng Ue 
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mit y als Stérungsfunktion entsprechend Ansatz I, (2) und w, als Driftgeschwindig- 
keit des Elektrons. Die Verteilungsfunktion eines Maxwell-Plasmas [1] 


wz yp (z) pea 
Ue ai (34) 
in (33) eingesetzt, liefert sofort die Langevinsche Formel [11] 
3 (Foy! 1 
= Ses es ica ee ee is (35) 
Na |Qa + Q; 
Ne 
wobei 
= lee) co 
ee \= | Oale)2@A(z)dz, “ig, = yx il ™ 0; (2) 2B (2)dz (36) 
4 Ng 4 Na 
0 0 


ist, identisch mit der nullten Naherung I, (34a). 


b) Zur Berechnung weiterer Transportgréfen eines Plasmas 


Die getrennte Bewertung des Beitrags der Streuung an Atomen einerseits und 
Ionen andererseits zur ,,mittleren freien Weglange'‘ 


a 1 
A, = — a (37) 
a| Qu sieis 0:| 
We 
kann offenbar auch mittels des exakten Ausdrucks fiir ein Lorentz-Gas [7] 
wezyp(z) 3 y— Ale) 8 
Up a2 2 Ae (38) 


erreicht werden; durch Einsetzen dieses Ausdrucks in (33) an Stelle der Naherung 
(34) ergibt sich 


c= Yd (“\4, (39) 
3 m\v 
mit pa 
a Ife 4 
One oe a f ea) AG) 2 Re) dz, 
<= ” 
o (40) 
nN; 1 2 nN; o 
f = ~ Q;(z) A(z) 2? Fy (2) dz 
EQ, = 4 [Os AQ) 2 Hie) 
0 
Hierbei ist [12] ; 
A, = Le [Ae 2R@) dz (41) 
0 


identisch mit (37) unter Beachtung von (40); A(z) ist durch (20) und (21) gegeben. 
Die Ausdriicke (39) bis (41) sowie (20) und (21) legen die Einfiihrung einer 
freien Weglange /(z) eines Elektrons innerhalb eines Plasmas nahe in der Form 


1 
i 
na (Qale) + =" 05 (2)] 


y Ng 


(42) 
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derart, daB /(z), an Stelle von A(z) in die Ausdricke (39) bis (41) eingesetzt, den 
exakten Wert fiir o gema6 I, (34) liefert; insbesondere definiert (42) entsprechend 


(41) 


ites Va [imeR@ as (43) 


als ,,mittlere freie Weglange‘‘ eines Elektrons innerhalb eines Plasmas, die die Leit- 
fahigkeit o bedingt. 

Fiir sehr hohe Ionisierungsgrade (v, 0, <7; Qj) ergibt (42) mit y’=y unmittelbar 
den Ausdruck (27); fiir sehr niedrige Ionisierungsgrade (”, 0,>n;0;) geht o mit 
(42) in die fiir ein Lorentz-Gas giiltige Leitfahigkeit iber. 

Diese Einftihrung von /(z) wiirde die Berechnung weiterer TransportgréBen 
unter Heranziehung geschlossener Ausdriicke in einfachster Form im Sinne der 
anschaulichen Theorie der freien Weglange erméglichen, wenn die Untersuchung 
der elektrischen Leitfahigkeit mit Hilfe der exakten Methodiken einmal durch- 
gefiihrt worden ist. 

So kénnte mittels der auf diese Weise festgelegten freien Weglange /(z) auch die 
Stromdichte eines Plasmas bei Vorhandensein eines Temperaturgradienten (—d7/éx) 
ermittelt werden gemaB Gl. (27) in [1};+weiterhin waren Q, und Q; innerhalb eines 
Plasmas sofort erfaBbar [2]. 
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Evaluation des matrices de densité dans les systémes 
homogénes en équilibre thermique 


Par 
L. SAROLEA* et H. Koppre 


(Eingegangen am 18. Marz 1958) 


Der Begriff der Dichtematrizen wird auf Systeme im thermischen Gleichgewicht 
ausgedehnt. 


Es wird gezeigt, daB sich ein System von Differentialgleichungen aufstellen laBt, 
welches die Ableitung von 9, nach T durch 9,, @,,; und g,, ,ausdriickt. Verschiedene 
Ansatze zur naherungsweisen Lésung dieses Systems werden diskutiert. 


Die Dichteoperatoren fiir ein Gas ohne Wechselwirkung kénnen mit Hilfe der 
Darwin-Fowler-Methode direkt berechnet werden. Es zeigt sich dabei, daB die 
Besetzungswahrscheinlichkeiten zweier Zustande nicht unabhangig sind, sondern 
eine Korrelation von der GréSenordnung 1/N aufweisen. 


I. Introduction 


Récemment, les matrices de densité, 9, (%, ... ¥,/%1 ... %2), qui avaient 
été originairement introduites par Dirac}, ont provoqué une attention 
accrue 3, 

On les définit le plus commodément dans le formalisme de la seconde 
quantification*, par la relation: 

Oi 8 18, Vee ey = (Dt es. 2 Gy) @) > A) 
Soit P l’opérateur de projection associé 4 ®; l'utilisation de la relation 
(®, AD) = trace (AP), permet d’écrire (1) sous la forme: 


Dias Alay 2, \ — trace (Wi (7,) ... W*(F)) WH)... WA) P). (2) 


Si l’on remplace P par un opérateur positif quelconque W >0, on ob- 
tient, comme généralisation, des matrices de densité se rapportant a des 
mélanges statistiques au lieu de systémes dans un état pur. Le mélange 
correspondant a W =e" (on t= <F , § est lopérateur hamiltonien 


du systéme} est particuliérement intéressant. Un tel mélange représente 


* Chercheur qualifié au Fonds National de la Recherche Scientifique Belge. 
1 Drrac, P.A.M.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 26, 376 (1930). 

2 Lowpin, P.O.: Phys. Rev. 97, 1474 (1955). 

3 Maver, J.E.: Phys. Rev. 100, 1579 (1956). 

4 Koppe, H.: Z. Physik 148, 135 (1957). 
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des systémes en équilibre thermique a la température T et est décrit 
par les matrices de densité: 


P(k,...2,]%1 ...%2 5 1) = trace (wt (x)... oF (%,) W (i, Neca try) Cae a) 
Les P, définis par l’équation (3) ne sont pas normés. Pag exemple: 
Pic tteceem =) 241 0) (4) 


ot. Z(t) est la somme détats. 
Les matrices de densité normées correspondantes sont: 


yop, EPG le Ga) 5 
0. (% |%'; 7) P, L ( ) 


Ces o, ont les mémes propriétés® formelles que les g, définis par l’équa- 
tion (1). Cepandant, grace au choix particulier de W, il est possible de 
déduire une série de relations supplémentaires, que nous discuterons 
au cours de cet article. 


Si l’on. dérive l’équation (3) par rapport a T, on trouve: 


— £2 — trace (wt)... PR) PR)... HZ) Ge), (6) 


% lui-meme, en terme des opérateurs y et U*, s’écrit®: 


9 = fy) Hw) dx + | a 
+ Bf wR /R) we &) wr) wR) PR) az az" 


ot 9° est l’opérateur hamiltonien d’une particule, w(x/x’) est l’énergie 
d’interaction de deux particuels situées aux positions ¥ et x’. 

Si l’on substitue (7) dans (6), et si l’on fait usage des relations de 
commutation entre les W, qui, pour les fermions, sont de la forme: 


wh) b* G) + E) WE) = 929) (s) 
w (£) h(E’) + WR) WX) =O, 

on peut réarranger les produits de w qui interviennent dans l’équation (6) 
substituée, suivant leur ordre normal. 


Aprés ces transformations, le membre de droite de (6) devient une 
fonctionnelle linéaire de P,, P,,,, et P,,., de sorte que l’on obtient une 
série d’equations intégro-différentielles pour les P,, que l’on peut essayer 
de résoudre (ces équations seront développées dans le paragraphe IV 
du présent article). 


° Pour le détail de ces propriétés, voir Koppe loc. cit. par. 2. 
6 Koppe, H.: loc. cit. eq. (2). 
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Une autre série d’équations provient du fait que: 
trace([A, B] c) = trace (A [B, e]). 
Puisque § est commutable avec e~'®, on a: 


trace ([tp*(%;)... (z,), 9) e"*>) 
== trace (tw (#;)...- 


(i) [6, e-*9]) = 0. } 9 
Si cette équation (9) est développée de la maniére indiquée ci-dessus, 
réarrangeant les produits de wa l’aide des relations de commutation (8), 
on obtient de nouveau des équations linéaires entre P et P.,,. La série 
d’équations fournie par (6) et (9) est une série infinie avec un nombre 
infini d’inconnues. A un moment donné, il nous faut done «fermer la 
chaine». 

A cet effet, nous allons décomposer les P, en termes diagonaux, plus 
un facteur correctif y, qui repésente la partie non-diagonale des termes 
dus aux interactions. Nous pouvons arréter a un niveau arbitraire en 
posant y,—0O et, naturellement, notre approximation sera d’autant 
meilleure que le e auquel nous arréterons sera grand. 

Nous prouverons plus loin (cf. par. III) que la décomposition correcte 
des 0, (rappelons que 9,= P/F) se trouve étre: 


<> > 


/ / Ty aa / uf , =a ati 
O.(Ry--- Reh... Re) = > Op Oc—1 (Fy --- Re—a]Ri --- Res) O1 (Ref he) — 
% = = ee! Bs as 
cf 0, (Rj) [1 — 0, (Re/Re) | es [1 — 0, (R;/h;°) | (Ss Op OF K++ Che ee) 
L Stes == te ——— = 10 
N — >, 07(%) a 
a 
| Ve (k/k’) 


dans lequel les sommes >) 6p portent sur toutes les permutations possibles 
des k variables, un nombre pair de permutations étant pris avec le signe 
plus, un nombre impair de permutations avec le signe moins. 

Nous discuterons cette équation en détails plus loin; pour le moment 
remarquons seulement que la correction en 1/N dans les termes diagonaux 
s’avérera étre indispensable pour obtenir la distribution de Fermi, en 
l’absence de toute interactions. 

Dans les équations ci-dessus, les traces sont prises dans le sous- 
espace correspondant a un nombre fixe, N, de particules. Si l’on désire 
utiliser l’espace complet des @, sans restirction du nombre de particules, 
il faut prendre: 


W =exp(—19—CN) avec N= f U*(%) W(x) dx 


et l’on obtient des formules se rapportant au grand ensemble au lieu 
de l’ensemble microcanonique. Dans ce cas, il existe une troisiéme série 
DOr 
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d’équations différentielles, donnant les dérivées des P, par rapport a ¢ 
(la deuxiéme série d’identités est triviale, du fait que N est commutable 


avec tp*(z,) ... W(%,)). 


Il. Evaluation directe des P, en l’absence d’interactions 

Jusqu’ a présent, nous avons établi toutes nos relations dans l’espace 
des coordonnées. Depandant, il est plus commode de travailler dans 
l’espace des moments. 

Pour effectuer le passage d’un espace 4a l’autre, il nous suffit de 
remplacer chaque fonction par sa transformée, a l’intérieur du volume V 
dans lequel évolue le systéme. 

Par exemple, nos opérateurs w et nos matrices de densité deviennent 


respectivement: 


w (k) a ne oh * az, (11) 
ees eae og, Mises sie Zao dia: ed oo 
F 


En l’absence d’interactions, les P, peuvent étre calculés directement 
par de simples considérations de mécanique statistique. 
Nous savons par exemple que P(t) est la somme d’états. Si nous 


posons: 7 = exp (= nous pouvons donc écrire: 


ar) 
(13) 


la somme étant prise sur toutes les valeurs de 1; qui satisfont aux 
conditions: 


4 


a SN 
| ' 


nm, =O on 1. 


Il est possible d’évaluer cette somme par la méthode de DARWIN-FOWLER’. 


On trouve: 
= =a) LIN 149%). . (15) 


Dans cette expression, {f(¢)}, est un symbole qui signifie le coefficient 
de ¢% dans le développement de /(C). 


D’autre part, F,(k, t) est la méme somme d’etats que P,(t), avec la 
restriction que le niveau ¢, doit etre occupé. Par conséquent, on a: 


P (k, 1) me de pe eae ome con ee 


7 FowLER: Statistical mechanics, second edition, p. 32. Cambridge: Cambridge 
University Press 1955. 
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Posons 
ENP ae Se | 
Pater ee Pr- (17) 
L’équation (16) montre que: 
P(k, t) = 9 A(t) +R (18) 


le reste R étant de l’ordre de 1/N. Le calcul de cette correction en 1/N 
est également un procédé mathématique standard’. On trouve: 


ade Suerte 
Sia e + ae aa 
P(x) oo 98S 1466 
ET ey eg ee ee reer eee Le (19) 
S ae” at w le Ef + C8 ) 
Si l’on combine les équations (18) (19), on obtient 
= . { > &s Syme 5 ii 
P= O18) tap BO (20) 
ou l’on a posé: 
> ei () 
Nea (21) 
De méme, on a: 
Pah) = {9 G1] 1 +689)} (22) 


oe 


En procédant de la méme fagon que pour F(R, t), on obtient: 


oo(7) = o1(8) (7) {1— B= AMI a (23) 


et par conséquent: 


= => 


0x(kG/k7) = oa Pickart again Se aici | 
‘ae 


\ 
Disa 


= a8) a@) 1-H 
Nous avons également calculé 9, (apx/eB y). Nous avons obtenu: 
XBy/a BY) = Yd, 02(AB/ZB) 0 (7 ff ) — &(@) (8) oF) 
o3(xBy/a By) » 02 (BIB) on (PIF erie Bl 
x [1-0 F)J[2— 0%) — a AIS 6 de3 d55 02). 
8 Koppe, H.: Die Grundlagen der statistischen Mechanik. Leipzig: Hirzel 


1949. Appendice 2 (nous voudrions profiter de l’occasion pour signaler qu’une 
erreur de frappe s’est glissée dans la formule 24 de ce livre: il faut lire 1/2 N au lieu 


de 1/4N). 
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Les formules (24) et (25) suggérent la généralisation: 


a(R, rR, #2) = 3 by Oa Pa «Reals --- Bena) Oi Pele) = 


Toutes les relations précédentes sont valables seulement en l’absence 
d’interactions. Cepandant, en présence d’interactions, il est toujours 
possible de les compléter a l'aide de nouvelles fonctions y,, définies par 
Véquation: 


Oe (Ry «++ Bel «+» RS) = Do py Ocal + Remafleh -.- Hea) Oi ele) — 
e > > Comal = 2 
IT o(h) (1— onl] & Ot — on (1 oa eee 
oie = iss 4 OH ee) 
N{1 BP a? ~ ky Ri han a V 


Signalons en passant que les y, doivent obéir a l’équation: 


SGA eee eae woe 18) =0. (28) 


En effet, on sait que les @, ont la propriété?: 


> >_> R => = = > 


Ds Oe (Ry --- Rea Rly — 1k) = (N —e +1) @c-1 (Fa «++ Realy --- Re—1)- 
k 


I] suffit de sommer l’équation (27) sur k, en tenant compte de cette 
propriété des @, pour retrouver |’équation (28). 

Le terme en 1/N dans (27) est intéressant; 11 introduit une corrélation 
entre les probabilités d’occupation de deux niveaux, qui subsiste méme 
en l’absence d’interactions. Cette corrélation étant en 1/N semble a 
premiere vue étre négligeable. Cepandant, comme nous allons le voir 
au prochain paragraphe, il se trouve que les termes quine sont pas en 1/N 
se compensent exactement, de sorte que la correction prend un sens. 


III. Obtention de relations de récurrence entre les matrices de densité 


Passons a présent a la discussion détaillée des équations (6) et (9). 
Nous nous limiterons au cas des systémes homogénes pour lesquels on a: 


e.(¥ +4/%' +4) = 0,(%/x') (29) 
ce qui, dans l’espace des moments méne a: 


0. (R/A’) eh (ZF - =F a — 6 (h/h’) (30) 


® Koppe, H.: loc. cit. éq. 17. 
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et, en particulier: 


L’expression de ]’équation (6) dans l’espace des moments est: 


oP, LS Rete oe 
— 4 = trace (w" (hy)... w*(R,) W (ke)... (ki) Be-*8) (32) 
avec 
fee Pee 
$= > yi wii) + | 
| Gs) 
+ 2S wt Gi) We) 9H) WE) AB) dz = > >. | 
u(a) étant la transformée de l’émergie d’interaction: 
u(a) = f u(x) -inx qZ, (34) 


I] est plus facile d’écrire (32) sous une forme symétrique, ce qui peut 
étre fait en utilisant l’identité: trace (w*(,) ... W (kj) e~7®) = trace 


(9 w" (&y) --- w(Ri) e- 79) (cf. éq.. 9). 


On obtient: 
— 2% — + trace (we (R,) ... WR) He" + HU" (h)... (Hi) e“™9)._ (35) 


Dans l’équation (35), remplacons § par sa valeur donnée par (33); 
ensuite, réarrangeons les produits de wy dans leur ordre normal a l’aide 
des relations de commutation (8); finalement, exprimons tous les pro- 
duits réarrangés en fonction des P, correspondants a l’aide de 1’équa- 
tion (3). 
Ce calcul est un peu long mais élémentaire. Pour illustrer le procédé, 
calculons par exemple en détails le terme: 
trace (uy (z,) w (ki) 


— 2m 


Yt (2) W(k) e- 79), 


On a: 
trace (w* (&) w(K) 2 w* @ we") 
= ae trace (w* (ha) [Ogg — 0" UH) w(k)] w@) e-®) 
=> A” trace ie ky) w (hi) e-7) — (36) 


- eet + PR HER). 
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Tous les autres termes de (35) peuvent étre calculés en suivant la méme 
méthode; on trouve: 


BPlh, eh ik Gok.) ei Re 4) 4 bialaas 
peels as “(ye +S av Dale) x 
ie eee pe eee 
x aie) a ie ‘)hx 
Asi<j<n ky kh +0 Vsiv<j'<sn’ k; >k,+e 
ay (ieieane deel ee a SS Parle ta behets, )— (37) 
1 a; > —>r Te Fig => = ie =i, r = >, 
—yae—2 Grate —8) + VaR + Ea Ib x 
ee ky, @[Ry bia") = 


1 = SS ae Beene 
aie Ss Po (Ry «++ Ry Oy Xo/ Ry... Ry, Oy Ly) H (H% — ae) peat ges) 
hh, —& , a 
dans lequel af est un opérateur qui a la propriété de trans- 
ze, —+>k,+ a 


> 


former k,; en k, = et k, en k, sey, 
Le degelonessent ie l’équation (9) suivant le meme procédé mene a: 


|= st [Sa-Sae]+ 5D “| > lick 


1<i<jcn (: —>hk; = 


ki peat tee 
ares aes alin Eee 
Sie k; = k; + a (38) 
=p ae —a [SG 5 +2’ a — SHH 4a-a} x 
j=1 i 


oe ee 7) ee 


Les équations (37) pour »=0, n=1 et l’équation (38) pour = 2, sont 
les plus intéressantes. 
Ces équations sont: 


Ole, 1 [a1 Gs) se 
feo is aa 2 P aA = so >> Py (a CAa XH Ao ) U (a2 a Oa) (39) 
aP ‘R,) k > { > So 
az : on 1 (Fa) ia 2m ie #, (Fy ha) ) a. 
1 A >) > => 
— Dale — 2’) ly +’ — o/h’) — (40) 
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(41) 


ata’ —a, a [Re Beg) Pi(k, hoae/h, +a—a’ ae ey 

— Py(hy hoi [kt, e+e — 2", &')}. 

Combinons les équations (40) et (41) avec l’équation (5) et éliminons 
Op, /Ot a l’aide de (39); nous obtenons ainsi les relations de récurrence 
entre les matrices de densité normées, 


Cet Se grat te = at Zebu crap > op 
aoe = 0, (Fy) et AAS eee oe Oo (ot 2/01 Oy) H (Hy 09) ee 


1 Be Sie 
— Sop 2 FP a (Fe Rly k) — Did (CE ya Be rare erage 


1 ney 


Bey ell Oy O/ Py 4 9) U (ay — 0). 


Dd, H(%) Oo (ky Rela — a, ky + a) 


a 


u(a—a’) {05 (R +a'’—«a, Rep, [Ri Re &’) + 


1 
Vv 
Me es oe Ke 0, eee eo ee 


a a aahay, 
— 05 (Ry hy Ri, ha + & Be ipa ts 

Jusqu’ a présent nous n’avons fait aucune approximation; cepandant, 

pour résoudre les équations (42) et (43), nous avons besoin d’une expres- 

sion donnant 9, et 0, en fonction de g,. Une telle expression est fournie 

par l’équation (27). 

Dans le prochain paragraphe, nous allons examiner la solution de nos 
équations de récurrence, d’abord en négligeant tous les termes nondiago- 
naux (y,=0 quelque soit e), ensuite en retenant y, mais en négligeant 
les termes non diagonaux dis aux collisions entre trois particules ou 


davantage (y,=0 pour / 23). 
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IV. L’approximation d’ordre zéro 

L’approximation «d’ordre zéro» consiste a négliger tous les termes non 
diagonaux (y,=0 quelque soit e). 

Dans ce cas, l’expression de g, et de g; en fonction de og, est donnée 
par l’équation (26), de sorte que l’équation (42) devient simplement: 

pa) je, > = 4 ee ———— = 

eovth). — [62 (&,) — er) [A +A —p DM —a) 6] (44) 
ow f(r) est une fonction de la température seulement mais pas de k, a 
savoir: 


> 


> >, Lee) — of) 


2m N — 


<r 
— 
a 
Sy 
i 
| 
Ee 
| 
——— 


——s 


l 
a sve » tt (%y — %) 01 (%) O1 (as) [2 — @1 (0%) — O (<)]} : 


Les deux premiers termes de |’équation (44) sont toujours présents, 
méme si il n’y a pas d’interactions, tandis que le dernier terme est une 
correction due aux interactions. 

On voit immédiatement que le terme /(t), (qui provient du résidu en 
1/N dans l’équation (27)| est absolument indispensable pour obtenir la 
distribution de Fermi en l’absence d’interactions. 

Cela parait etre une approximation raisonnable de remplacer, dans le 
terme correctif, 9, par sa valeur of en l’absence d’interactions c. a d. 
la distribution classique der Fermi: 


o1 (a) (1, el Ft (45) 

ouc est lactivate, ¢, === 
On trouve: 

ns | f 

@1 (#1) = 41 + exp (€:-- 6) t eye [ater saa 1 dz} (46) 


cest a dire une distribution de Fermi avec des niveaux énergétiques 
«effectifs» abaissés par la présence des interactions. 


V. Une meilleure approximation 


L’étape suivante est de tenir compte rigoureusement des doubles 
collisions mais approximativement des collisions d’ordre supérieur. Ceci 
peut etre réalisé en posant y,=0 pour / =3. Dans ce cas, nos équations 
(42) et (43) deviennent: 


oa) pene af ki z ? = 
=v = [ei (ky) — (ed) [52 +f) —S a (4 —@) 0, (@)| — 
1 a 
sn v DLP ray hele, B) — (47) 


— 


1 a Re RE a , Sx et 
~ 2 > 4 (a —«’) [1 — 01 (a) ] 2 (Ry + x” — ax, ce Pey , ce’) 
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2» at ees zs es (48) 
x (t=, (Ry) — @1 (Ay) ] — 01 (Ay) 0 (Re) [4 — 0, ( 1) — 0; (Fz) ]} + 
=. _ (8) y ane [1 — o (&,) — a (2) — 


Nous allons examiner cette équation uniquement dans le cas des forces 
a longue portée pour lesquelles w(x) est trés petit sauf dans une région 
étroite autour du point « =0. Dans les termes correctifs contenant 2, 
on peut alors remplacer “#(a%) par une fonction delta: #7 6, N, « étant la 
valeur moyenne de #(g). 


Si dans léquation (47), on remplace Yo par sa valeur donnée par 


Véquation (48), en se rappelant que D volt ct/F%) =) (elneds 28),50 
obtient: 


a 


8 04 (Ay) 1 ke 1 


| (Sse 5 
2 — a = T — y k mae ee 
Tie ite aehin 2” f(t) > 2, # (kr — a) ex (%) + i 


ae — ers 1) 
eae DF em 
(grad - ole a -20NIV 


De nouveau il semble raisonable de remplacer, dans le membre de droite 
de (49), 0, par sa valeur dans l’approximation d’ordre zéro (cf. éq. 46). 
De cette maniére on obtient une équation pour @, qui posséde sur l’équa- 
tion (46) la supériorité qu’elle a été obtenue en tenant compte rigoureuse- 
ment de l’effet des chocs doubles. 

En principe on peut continuer, et passer a des approximations de plus 
en plus élevées. Cepandant il est a craindre que les équations deviennent 
rapidement extrémement difficiles 4 manier. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Mainz 


Der supraleitende elliptische Zylinder 
im transversalen Magnetfeld 


Von 


G.U. SCHUBERT und H. SCHMAUCH* 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 13. Marz 1958) 


Fiir einen supraleitenden elliptischen Zylinder, der sich in einem urspringlich 
homogenen Magnetfeld befindet, werden Feld- und Stromverteilung nach der 
Londonschen Theorie berechnet. Man fiihrt die Koordinaten des elliptischen 
Zylinders ein und entwickelt nach geeigneten 'unktionssystemen. Fiir die Koeffi- 
zienten ergibt sich ein unendliches Gleichungssystem, das sich im Falle des ellip- 
tischen Zylinders mit sehr kleinen Ellipsenachsen durch Entwicklung nach den 
Potenzen eines Parameters lésen 1aBt. 


Einleitung 


Die Berechnung der Verteilung von Magnetfeld und Strom in einem 
, dicken“ Supraleiter ist im Rahmen der Londonschen Theorie mit guter 
Naherung méglich. Man hat hier lediglich ein einfaches potentialtheo- 
retisches Problem zu lésen. Das Magnetfeld ist auBerhalb des Supra- 
leiters bis auf einen MaBstabsfaktor gleich der Geschwindigkeit einer 
idealen Fliissigkeit, welche den Supraleiter umstrémt. Im Supraleiter 
nimmt das Feld langs einer Normalen von der Oberflaéche ins Innere 
exponentiell ab. Strenge Lésungen der Potentialgleichung (im AuBen- 
raum) und der Londonschen Gleichungen (im Supraleiter), welche die 
Stetigkeitsforderungen fiir die tangentiale wnd die normale Komponente 
des Magnetfeldes an der Oberflache befriedigen, benétigt man dann, 
wenn man es mit Supraleitern zu tun hat, deren Linearabmessungen mit 
der Eindringtiefe vergleichbar werden. Man hat hier zwei Falle zu unter- 
scheiden: 1. Der Supraleiter ist noch in erster Naherung als ,,dick‘‘ an- 
zusehen. Man braucht Korrekturformeln zu der obengenannten ein- 
fachen Kombination von Strémungstheorie mit dem exponentiellen 
Abfall, wie er streng nur beim unendlichen Halbraum auftritt. Mit 
solchen Korrekturformeln hat seinerzeit Pontius seine Experimente mit 
diinnen Bleidrahten ausgewertet (vgl. etwa v.LaurE [1]). 2. Die Linear- 
abmessungen sind kleiner oder von derselben GréBenordnung wie die 


* D 77 sowie Teile einer Zulassungsarbeit zur Lehramtsprifung von F. W. FRIE- 
AUFF. 
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Eindringtiefe. Hier bendtigt man strenge Lésungen. An solchen Lé- 
sungen kennt man nur diejenigen fiir die unendlich ausgedehnte Platte, 
den Kreiszylinder und die Kugel (vgl. [7]). Deshalb scheint es geboten, 
den elliptischen Zylinder naher zu untersuchen. Wir beschranken uns 
hier auf den zweiten Teil des oben genauer beschriebenen Programms, 
da die korrigierten Formeln fiir den dicken Supraleiter vor allem im 
Falle des longitudinalen Feldes wichtig sind. 


Es muB noch die Frage gestreift werden, ob es sinnvoll ist, die Londonschen 
Gleichungen als Grundgleichungen zu nehmen, da mehrfach an ihrer Richtigkeit 
gezweifelt worden ist (vgl. z. B. [2], [3] und den Artikel von BARDEEN im Handbuch). 
Wenn hier die Londonschen Gleichungen als Ausgangsgleichungen dienen, dann 
steckt darin die Annahme, daB sie wenigstens als erste Naherung brauchbar sind. 


I. Problemstellung und Lésungsansatz 


Ein unendlich langer supraleitender elliptischer Zylinder befinde sich 
in einem transversalen — vor dem Einsetzen des Meissner-Effektes 
homogenen — Magnetfeld. Die Bedingungen sollen so gewahlt werden, 
daB die Supraleitung nirgends zerst6rt werden kann. 

Die Querschnittsellipse (Achsen a und 6) liege in der x, y-Ebene 
eines kartesischen Koordinatensystems, dessen z-Achse mit der Zylinder- 
achse zusammenfalle. Die groBe Hauptachse a liege in der x-Achse. 
Der Mittelpunkt der Ellipse sei der Punkt (0,0). In unendlicher Ent- 
fernung vom Supraleiter habe das Magnetfeld die GréBe H,. Es ist 
dort homogen und schlieBe mit der x-Achse den Winkel ? ein. 

AuBerhalb des Supraleiters laBt sich das Magnetfeld als Gradient 
eines skalaren Potentials darstellen: 


§ =—grad@. (1) 
Dabei ist ® eine Lésung der Potentialgleichung 
AD= (2) 
fiir |? +2 +0 muB 
@ > —H,(xcos?+ ysin#) (3) 


gehen. Weitere Randbedingungen werden wir sogleich anschreiben. 
Innerhalb des Supraleiters gelte die London-Gleichung: 


§ =—cArotf. (4) 


Wir beniitzen das GauBsche MaBsystem. In (4) sind c die Lichtgeschwin- 
digkeit und / die Londonsche Suprakonstante. J ist die Suprastrom- 
dichte. Da das Magnetfeld transversal sein soll und unabhangig von der 
z-Koordinate, besitzt J nur eine z-Komponente, die wir mit Y bezeichnen 
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wollen. Sie geniigt der Gleichung: 
A 162 7 10u (5) 


Statt 2 verwenden wir 6fters die reziproke Eindringtiefe 


21/x 
Bee (6) 
@® und WY miissen so beschaffen sein, daB auf der Oberflache des Supra- 
leiters 

H = HO (7) 


c lon 


ist [Indes (a) bezieht sich auf den AuBenraum, Index (7) auf den Supra- 
leiter]. Wir fiihren Koordinaten des elliptischen Zylinders ein: 

K—=ACOECOSH; W—=WSmesing, 22 | (8) 
O12 bce: OS7=2R. 
Dabei bedeutet 2/ den Brennlinienabstand fiir alle elliptischen Zylinder 
&€=const baw. fiir alle hyperbolischen Zylinder 7=const. Die Flache 
&=€, sei die Oberflache unseres Supraleiters, d.h. es ist 


pa JOB; fy Weal ae. (9) 


Man schreibt die Gln. (2) und (5) in den Koordinaten des elliptischen 
Zylinders an und beachtet, daB weder ® noch Y von z abhangen: 


Be 2 

==! = 

(Ss ! ae 0 (10) 
(jar + oe — BH (Sineg + sin?y)| = 0 (11) 
oe " Gx? i us 


(Die Operatoren grad, rot, A in den Koordinaten des elliptischen Zy- 
linders findet man z.B. in [4].) 


Im AuBenraum ist: 


ee eer’ SA (12) 
Ay Gint—-+ sin? ¢s 
und 
9 = pari: ER 1 
A h \ Sin? E+ sin? 7 on ( 3) 
Im Supraleiter gilt: 
9 =— CA aS 
We —————————— 1 
hV Sin? E+ sin? ny On a” 
und 
§ (i) pe> ae cA é wv 
4} h Gin? & + sin? a cine ji ae . (1 5) 
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Fiir oo (unendlich ferne Ellipse) muB gelten: 
D > — } Aye* (cosy cos # + sinysin#). (16) 


Aut der Flache § = &) ist die Randbedingung (7) gleichwertig den beiden 
Forderungen 


c@ 4 C C a 
ee ei a ee ge La ocd 
(Oke On \E=&, | on Os jé=€ 


Fir alle §<&, und alle 7 muB Y endlich bleiben. 

Wir wahlen zunachst #=2/2, dann #=0 und iiberlagern die Lé6- 
sungen. Zuerst werde also der Fall betrachtet, daB das Magnetfeld 
senkrecht zur groBen Achse steht, d.h. man setze in (16) #=2/2. Die 
Gl. (10) 1aBt sich durch Separationsansatz lésen. Man kann sofort die- 
jenige Lésung hinschreiben, die das richtige Magnetfeld auf der unendlich 
fernen Ellipse lefert und der Tatsache Rechnung tragt, daB das Magnet- 
feld bei Spiegelung an der x, z-Ebene sein Vorzeichen umkehrt, sich bei 
Spiegelung an der y, z-Ebene dagegen nicht andert: 


co 
gee PT Syren 
© = — ihe’ sinn + DY) domiie @"t)* sin (2m + 1)y. (19) 


Die dy,,., sind noch zu bestimmende Koeffizienten. 
Zur Lésung der Differentialgleichung (11) macht man den Separations- 
ansatz 


YW — 4 (E) v(n). (20) 


Mit & als Separationsparameter ergeben sich die beiden gewohnlichen 
Differentialgleichungen : 


d*u noun 
a — (k+2¢qCoj 2é) u=0 (21) 
und 
es + (k+ 2qcos 2y)v =0. (22) 
dy” 
Dabei ist~ ¢ = i \ eine dimensionslose Zahl. (23) 


Lésungen von (21) und (22) sind die zugeordneten Mathieuschen Funk- 
tionen und die Mathieuschen Funktionen (vgl. [4]). Die Losungen 
miissen so beschaffen sein, daB sie auf die Variabeln x und y umgerechnet 
ungerade Funktionen in x und gerade in y sind. So ergibt sich als L6- 
sungsansatz mit unbekannten Koeffizienten 5,1: 


Y= > Bo mit C Cam+1 (E, = @) Cooma jG) (24) 
m=0 
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Man tragt (19) in (12) und (13), sowie (24) in (14) und (15) ein: 


5) : 
ee 
h / Sin? & + sin? 9 (25) 
x [5 = ef pea bee ere Are — (2+) 5 sin (2m + 1) 
m=0 
1 
6," 7 V Tare IL eee <s 
h \V Gin? € + sin? a 
00 (20) 
x |S H, he& cosy — yy Cap eon 1 de — Am+1)5 cos (2m + 1) n}, 
m=0 
A foe} 
: é : 
x = = oe bo m+1 Cegm4i(€, — 7) C€amti(m —4)> (27) 
: h Sin? &4+ sin?” #~=0 
y) foe) 
; cA » 
oe * = a by m+1 Clam+i(é, — 9) ce(y, —49)- (28) 


AV Gin? € + sin? y j7=0 
Der Strich an den Funktionen Ce bzw. ce bedeutet Differentiation nach € bzw. 7. 
Die Randbedingungen (7) bzw. (17) und (18) liefern: 


— mo he™ sin + Ss ( 2m + 1) dy m+-4 + ARTA Sein Qm-- 1) 7 = 


m=0 


(29) 
+ cA 3 bant1 Ceanti (So, — 9) C€anti(y, —9) = 0, 


pear 


— — H, he® cosy +> > (2m -F 1) dana e (241) fo cos (24 + 1) 4 + 
L= wae : 
(30) 


+ ch 3 Da yt1 Cézy2y (Ey, — 9) Clyy 44 (9, —9) = 
y=0 


Die céy,1,(y, —q) kann man als periodische gerade Funktionen von 7, die ihr Vor- 
zeichen bei Spiegelung an der y-Achse umkehren, durch folgende Fourier-Reihe 
darstellen: 


=Si- Viger By (q) cos (2% + 1)7. (31) 


Clay 44 (4, —@) 


Wegen der Bedeutung der hier formal eingefiihrten Koeffizienten Be) und ent- 
sprechenden Koeffizienten fiir die Funktionen se,,,,(7, — q) (siehe unten!), sowie des 
in der Differentialgleichung (22) auftretenden Parameters k mu& auf die Literatur 
verwiesen werden (vgl. z.B. [4]). Gl. (31) wird gliedweise differenziert und die ent- 
standene Reihe wird in (29) eingetragen. Multiplikation mit sin(2m-+ 1) und 
Integration iiber 7 zwischen 0 und 2z liefert: 


oo 
2 iD { 2 1 = 
Aa mia = chee mA) So D1 |(— amt" BOTT (@) Ceamea (Eo —4) Panta] — 


1 2(m+1 1m=n 
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Damit kann man nun mittels (30) ein Gleichungssystem herleiten, in dem nur noch 
die b,,., auftreten. Dieses System laBt sich durch Ausniitzen der Orthogonalitat der 
Funktionen ¢e,,.4(7, —q) im Intervall 0...2a umformen in: 


, e h é Dyas 
bent Cean4i (So. — 9) = ae: Hy e°* (— posta = » (q) = 
= D1 ata Coops (Eo, — 2) Art) BST @ BST @). 
u=0 v=0° 
Wahlt man jetzt ®=0, dann ergibt sich entsprechend: 
1 E eS (2 2 
@ = — et Hy he> cos y+ > Com+1 e- ome cos (2m + 1) 7. (34) 
a m=0 
Der Ansatz fir Y wird wiederum durch Symmetriebetrachtungen auf 
co 
Lo dats eae le — G) S€xm44(%, =) (35) 
m=0 


reduziert. Die Erfiillung der Randbedingungen lefert wiederum zwei Gleichungs- 
systeme, die sich unter Ausnutzung der Fourier-Darstellung ([4], 5S. 187 und 188) 


co 
Sesy4i(m —9) = >, (—1)"t* AGT) (g) sin (2% + 1) 7 (36) 
x=0 


und der Orthogonalitat der sé, 1,(n, — qg) untereinander, auf folgendes zurtickfiihren 
lassen: 


oe) 
Comti = — ee a a Bz, cs (e,; SSA a, (q) home| <. | 
— 


<< | | 67) 


i h E. 2 1 
dont Séon+1 (Go; —q) =— — Aye (aayrut m+1) 
: ch | 
(38) 
= s < " E | 2n+1 (2u+1 
Ds (= ann Sree S) ly n+1(&o: — q) (2v + Ne iN (q) A Ae 1 (q)]. 
u=0 v=0 


II. Entwicklungen fiir kleine lineare Exzentrizitat der Ellipse 


Ist die lineare Exzentrizitat der Ellipse h = |?—P im Grenzfall 
klein gegen die Eindringtiefe, dann ist q< 1. (39) 


Der Grund kann darin liegen, da wir es mit einer Ellipse mit sehr 
kleinen Hauptachsen zu tun haben. Die andere Méglichkeit, da dir 
Ellipse fast ein Kreis ist (e<1), scheidet dann aus, wenn a und 6 grok 
gegen die Eindringtiefe sind. In diesem Fall ware &)>1. 
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Um die Gleichungssysteme (33) und (38) zu lésen, entwickelt man die Unbe- 
kannten by,;, und d,,,, nach Potenzen des Parameters q: 


, dena, Te Oat 


. (2441) 1 
eS Lod 

fe) Lj q 
120 1=0 


Deu +4 a 
(40) wird in (33), (41) in (38) eingesetzt. 
Die US Ae und math) sind neue Unbekannte. 
Man kennt (vgl. [4], S. 124) folgende Entwicklungen: 


PT Ce ee eso sic | cos (2m + 3) 4 cos om nh 


8(m+41) 8m 
ies cos (2m + 5) cos (2m + 1) cos (2m + 1) (42) 
a | 64 (m ++ 1) (2m + 3) 128 (m+ 1)? 128 m2 7 


cate at + 0 (q3) 


64m (2m — 1) 


SG Gh — tl) = Sl (B20 =) ae \ ee eels Sides } oe 


8(m + 1) 8m 
5 sin (2m + 5) : sin (2m aE 1 sin (2m + 1) 
= im (m + 1) (2m + 3) 128 (m + 1)? 128072. + 7 (43) 


sin (2m — 3) i 


64m(2m — 1) f eee 


In (42) und (43) muB m >2 sein. Die entsprechenden Entwicklungen fiir m=0 
und m= 1 erhalt man formal aus (42) und (43), indem man Glieder, welche den 
Nenner Null bekamen, streicht. Auch die Entwicklungen von Ce,,,.,(& —q) und 
Sy m+41(€ — q) nach Potenzen von g kann man formal aus (42) bzw. (43) gewinnen, 
indem man die Funktionssymbole cos bzw. sin durch Grcf bzw. Gin ersetzt. Die 
Begriindung fiir dieses Vorgehen liegt in den Beziehungen ([4], S. 195): 


Oey m1 (63 —qQg= Cla m+ (VE, hye (44) 
Segmii(€&, — 9) = — 4 Seam, (7&, —Q). (45) 


Diesen Entwicklungen kann man alle A Sane und rey entnehmen und zwar 
ihrerseits entwickelt bis zu Gliedern der Ordnung q? (einschlieBlich). Um die For- 
meln nicht unnétig zu komplizieren, wollen wir hier alle Entwicklungen nur bis 
auf Glieder g? durchfiihren. Man kennt jetzt alle in (33) und (38) vorkommenden 
GréBen nach Potenzen von q entwickelt. Koeffizientenvergleich liefert, wenn wir 
uns zunachst auf den Fall #=a/2 beschranken: 


Le lon Veron, leg (46) 
Lo) — ae Semen gt ee Cory alle? cae (47) 
LY) = — “0% 5 & oh 38, + 3 Sin 36) 

1) = — ee 4-98 (3 Gol &, + Sind, (48) 


=O; OB tek 
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Die ie "*)) diirfen bereits vernachlassigt werden. Man kennt somit nach (40) in 
der gewiinschten Naherung die Koeffizienten b, u+1 und unter Verwendung von (32), 
unter Benutzung der Reihenentwicklung (40) auch alle As m+4- 


Wir schreiben die a,,,,, und 6,,,,, nicht explizit an, sondern geben 
sogleich die physikalisch interessanten GréBen § und J an: 


fir Gs] 2 folet: 


GY =o ___ {G0 § siny — 4 [(2 Gof, Sin 3, — 


) Gin? € + sin?y 
— Gin £, Cof 3 &,) e~* sin n + (Gin €, Cof 3 — 3 Cof &, Sin 3 &,) (49) 
x e~** sin 3] +0 (@")| : 


6 = * __{@inEcosy + £ [(3 Gof é, Sin 3é, — 
| Sin? é + sin? l 8 
— Sin &, Coj 3&,) e~f cosy + (Gin £, Cof 3é, — 3 Coj Sin 3&,) x (50) 


x e-** cos 3] + 0(9°)}. 


= Lend Rae SGoj é siny —* [e—* (Coj3 &,+3 Sin3 &,) x 
a ) Gin? & + sin? y l 8 
x Coj & sin n— Gof 3 sinn — 3 Coj E sin 3n + e7? © (3 CofE + (51) 


+ Sing) oj 3ésin 37] + 0(¢%}, 


p() = —_4o _{ ging cosy —+ [e-®(Cof3 £ +3 Sin3 £4) x 

x Gin cosy —3 Sin 3é cosy — Sin Ecos 3y + e 9% (3 Coj Ey + | (52) 
+ Ging) Sin 3 cos 37] + 0(9"),, 

Jz = ¥ = AO {Gof Ecosy — 4 [o-* (Cof 3£5 +3 Ein 3&,) x 

x Gof E cosy — Cof 3 cosy — Coj E cos 3 + = e-* (3 CofE, + (53) 


4 Gin ,) Gof 3€ cos 3] + 0()}. 


Fiir # = 0 ergibt sich entsprechend: 


(a) __ Hy [Sin E cosy age [(3 Sin € Cof 3 € — 
OF = Sinte + sinky | : ; 54 
~ Gof fy Sin 345) ef cosy — (3 Sin £ Cof 3) — CofE, Sin3g,) x 54) 
x e~*¥ cos 311] + 0(9°)} 


yes 
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¥o__{Go} €sinn + £ [(3 Gin & Gof 36 — 


§\) 


aa} 


— oj & Sin 3&o) e~ *siny — (3 Gin &) Coj 3 & — Co} E> Sin3&_) x 


Sin? é + sin?n 


x e-* cos 3m] + 0(@)}. 


Ay 


iS) (3) = 


be 


//Sinzé Ea sin? UT] \ 


+ 3 Conf 3&,) Sin € cosy — Sin 3€ cosy — 3 Giné cos 3y + 


+ e883 Gin, + Cojo) Sin 34 cos 317] + 0(4")} 


H, 


{Giné cos 7 — 5 [ef (Gin 3£> + 


| Sine 


+ 3 Go} 3é 
+ e-(3 Sin, + CofE) Cof 3€sin 37] + O(g (gf, 


9 ___ {Go} é sin — % 4 [e-* (Gin 3é + 


&+ sin2 1) 


Eo) Cof € sin” — 3 Goj Esinn — Gof € sin 3H + 


te Se {Sin & sin 1 — 4 [e-® (Sin 3, + 3 Cof 340) x 
< (5 te 


L 


x Sinésinyn — Siné sin 3n — Sin3ésiny + 


1 
api € 
J 


e~ 8% (3 Sin, + Gof é,) Sin3é sin 37] +0(g)} 


Superposition liefert den Fall eines beliebigen #3: 


Ho — [9 lo—o ui cos? a [Desa : sin v, 


5” = [H°]s-0 cosP + [H]p_npe sind, 


J,= [Y]o—o cos # + [W]o—ny sin’. 


| 
| 
| 
| 


(59) 
(60) 


(61) 


Auch in dem Fall, daB zwar noch b klein gegen die Eindringtiefe, a aber 
beliebig ist, k6nnte man noch von einem diinnen elliptischen Zylinder 
sprechen. Jetzt ware q beliebig und es ware unzweckmaBig, mit den 
Gln. (33) und (38) zu arbeiten. Bis in die Nahe der Brennpunkte kann 
man aber den elliptischen Zylinder als Platte der Dicke 2) betrachten 
und die Lésung fiir die unendliche Platte ansetzen. In der Nahe der 
Brennpunkte fiihrt man zweckmaBiger die Koordinaten des paraboli- 
schen Zylinders ein. Doch soll darauf erst in einer spaiteren Arbeit ein- 
gegangen werden. 
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III. Diskussion der Ergebnisse 


Wir berechnen der Einfachheit halber das Feld langs der groBen und 
kleinen Achse, fiihren wieder die urspriinglichen kartesischen Koordi- 
naten ein und finden nach elementarer Rechnung: 


re) eS, 9, | es, (Bb)? a x? : 

LDx ly=o = Ay cos# k oun | a +b — er =F 0((6)4)| (62) 
H® Gee pee a? (b + 2a) x2 1 = 
[Dy ly—0 = Hy sind |1 —- Fal pereerer ed 0((6))| ; 
1, cose | pt GDN a a(a + 26)y° ae ((60)4) 

L'’x Jx=0 0 | 2 ob b2 (a + b)? ] I | 63) 
Tr G(t) = oe [ = (Bb)* (__ a2 7 2 @ v2 : , ( : 
Dy pe ying 2) \bia 4b) Bat bE] + 0 ((B2)4) |. | 


LaBt man a—b gehen, so ergeben sich Formeln, die man auch aus den 
Formeln fiir den Kreiszylinder im transversalen Feld (vgl. [7]) durch 
Potenzreihenentwicklung der Besselschen Funktionen gewinnen kann. 

Die Suprastromdichte besitzt in erster Naherung, wie man in ele- 
mentarer Weise zeigen kann, ihr Maximum an den Enden des zur 
0-Richtung (Richtung des Magnetfeldes im Unendlichen) konjugierten 
Durchmessers. 


Die Endpunkte dieses Durchmessers haben die Koordinaten 


calle b 
Ee =F, = Uo] ae Nk = arctg ec = cotg 9} 


Die Koordinaten des Maximums der Stromdichte sind: 


Ey =§3 4M =x + 9m + 0(9") | 
x. A cos HK cos} + A sinng sin a ‘ _ | (64) 
He Gin & sin nx cos# + Cof £, cosyg sind + 3 Bcos3yK cosh — 3 Bsin3yxsinB 


Dabei sind die Abkiirzungen 


= ge a ee 2 ce ay my 
a rag *° (Gin 3€ + 3 Co] 3€,) - Gin & — Sin 3&], 


1 


A = — [e—* (Gof 38) + 3 Sin 365) Cof & — Gof 340], 
B= = Sin &> — : e ** (3 Gin & + Gof &,) Gin 366, 


ae | Gof é, — <2 *. (3 Gof fy + Gin &)) Gof 364 


verwendet. 
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Die maximale Stromdichte ist: 


| |Max == 
+ q[Asin® cos Nx —A cos #sin nx —B sind cos 39K + (65) 


Ayh 


|{Sin E, cos # sin nx — Coj & sin B cos nx + 


+ Bcos@sin3 nx + (Sin &, cos B cos ng + Cofgsin sin yx) | + 
+ 0(7)|- 


Wir definieren einen Verstarkungsfaktor « durch die Vorschrift: 


% a= |4rdliim: (66 
eo | H (66) 
Der Sinn dieser Definition ist der fol- 
14 gende: Nach der v. Laueschen Thermo- 
| dynamik des Supraleiters (vgl. [7]) mu& 
ee |J|max S Huwit/ 4202 (67) 
sein, wobei Aj,,;, das kritische Magnetfeld 

Me fiir den unendlichen Halbraum im longi- 
9 tudinalen Feld ist. Hj,4/S2 ist die Dif- 

1 08 { ferenz der freien Enthalpien der normal- 


leitenden und der supraleitenden Phase. 
Es ist tbrigens stets zu beachten, daB 
v. Laue [1] im Lorentzschen statt im 
GauBschen MafSsystem rechnet. Aus (66) 
04 und (67) folgt die Ungleichung, die erfiillt 
sein muB, damit die Supraleitfahigkeit 
nirgends zerstért wird und aus der man 
die Berechtigung fiir die Bezeichnung Ver- 
starkungsfaktor abliest: 


G6 


F(e) 


0 02 O4 06 08 0 a Hy S Ayrit. 

é . 
Fig. 1. Die Funktionen f(e) und g(e) [s. Gin. (69) | In erster Naherung liefert (65): 
und (70)]}. € ist die numerische Exzentrizitat der 


Querschnittsellipse C— p |/a? sin? o + b cos? . (68) 


Genauer erhalten wir fiir die Spezialfalle #=0 und §=a/2 aus (64) 
und (65): 


eae | 


wi : ; ° 
ge jp we a = pb/1—E™ (1 + f(e)) + 0((82)4)], | a 


mam m=0; a=Balt—"2* 4 gi) +o(as}. | 


Die Funktionen f() und g(e) sind nur von der numerischen Exzentrizi- 
tat ¢ der Querschnittsellipse abhangig. Wir haben die Funktionen nicht 
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angeschrieben, sondern zeigen sie in einem Diagramm. Fiir ¢«=0 erhilt 
man fiir beide Falle ?=0 und #=</2 den Verstarkungsfaktor fiir den 
Kreiszylinder. Fiir ¢=1 nimmt der Verstarkungsfaktor fiir #=0 den- 
jenigen Wert an, den er fiir eine unendliche Platte der Dicke 26) in der 
hier verwendeten Naherung haben wiirde. Damit ist der AnschluB an 
bisher durchgerechnete Probleme hergestellt. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Koln 


Eine kausale Theorie fiir Wellen, 
die sich mit Uberlichtgeschwindigkeit ausbreiten 
Von 
HELMUT SCHMIDT 


(Eingegangen am 4. Dezember 1957) 


Die vorliegende Arbeit untersucht die Frage: Kann es in der Natur Wellen geben, 
die sich mit Uberlichtgeschwindigkeit ausbreiten; zu welchen meSbaren Effekten 
wiirden solche Wellen Anlab geben ? 

Wir werden folgendes zeigen: Die Existenz von Wellen mit Uberlichtgeschwindig- 
keit stért den gewohnten Zusammenhang zwischen Ursache und Wirkung, jeden- 
falls solange wir ein endliches physikalisches System betrachten. 

Auf Grund der Lorentz-Kovarianz miissen namlich Wellen mit Uberlichtgeschwin- 
digkeit symmetrisch in Zukunft und Vergangenheit emittiert werden, d.h. alle vom 
System auslaufenden Wellen sind stets von entsprechenden, aus dem Unendlichen 
einlaufenden Wellen begleitet. 

In einem endlichen System st6ren diese einlaufenden Wellen die Kausalitat. Inner- 
halb einer realen — praktisch unendlich ausgedehnten — Welt jedoch werden diese 
Wellen von der uns umgebenden Materie absorbiert. Damit fallen fiir uns als Be- 
obachter innerhalb der Welt alle unkausalen Wirkungen fort. Jedoch tritt ein 
anderer charakteristischer, prinzipiell meBbarer Effekt auf: 

Die absorbierende Materie ubt eine Kraftwirkung auf die Teilchen unseres Be- 
obachtungssystems aus. Die Teilchen werden durch eine schwache,, Reibungskraft‘ 
gebremst, in bezug auf ein ausgezeichnetes Koordinatensystem, welches durch die 
Verteilung der absorbierenden Materie festgelegt ist. 


I. Einleitung 


Kann es in der Natur Wellen geben, die sich mit Uberlichtgeschwin- 
digkeit ausbreiten? Die vorliegende Arbeit soll einen Beitrag zur Be- 
antwortung dieser Frage liefern. 

Es ist bekannt, daB die Existenz von Wellen mit Uberlichtgeschwin- 
digkeit — im Rahmen einer Lorentz-kovarianten Theorie — zu gewissen 
unkausalen Effekten fiihren miiBte*. 

Wir werden nun jedoch zeigen, daB trotzdem Wellen mit Uberlicht- 
geschwindigkeit die makroskopische Kausalitat auf unserer Erde nicht 
storen kénnten: 

Denken wir uns namlich die Erde, umgeben von viel Materie, inmitten 
der Welt. Nehmen wir weiter an, da alle von der Erde ausgehenden 
Wellen in der Materie auBerhalb absorbiert werden. 


* Wir nennen ein physikalisches System kausal, wenn ein von au@en in das 
System eingreifender Beobachter nur die Zukunft, nicht aber die Vergangenheit 
des Systems beeinflussen kann. 
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Dann erhalten wir das Ergebnis: 

Alle durch Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit bedingten unkausa- 
len Effekte spielen sich nur im Randgebiet der Welt ab. Die Physik in 
der Umgebung der Erde, im Innern der absorbierenden Welt dagegen 
bleibt kausal. 

Wenn auch Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit zu einigen unge- 
wohnten Erscheinungen fiihren wiirden, wie etwa zur Auszeichnung 
eines, durch den Rand der Welt festgelegten, Koordinatensystems, so 
bliebe also die unseren Experimenten zugangliche Physik durchaus ver- 
nunftig, denn der gewohnte Zusammenhang zwischen Ursache und Wir- 
kung bhebe unverandert. 

Aus diesem Grunde schiene es uns ungerechtfertigt, wollte man die 
Existenz von Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit a priori ausschlieBen. 

Damit ergibt sich fiir uns die Aufgabe, die von solchen Wellen zu er- 
wartenden Effekte vorherzusagen und mit der Wirklichkeit zu verglei- 
chen. Das soll im folgenden geschehen. 

Dabei wollen wir uns in dieser einfiihrenden Betrachtung auf den 
Bereich der klassischen Physik beschranken und gegebenenfalls an 
anderer Stelle auf die Quantelung der Theorie zuriickkommen. Sicher 
laBt sich unser Grundgedanke, der Ubergang eines unkausalen in ein 
kausales System, unter dem Einflu8 einer absorbierenden Hille, auf die 
gequantelte Theorie iibertragen, wenn auch die Quantentheorie fiir die 
meBbaren GrdBen andere Zahlenwerte hefern mag als die klassische 
Theorie. 


II. Grundgedanken der Theorie 


Um eine Theorie, welche Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit ent- 
halt, zwanglos zu entwickeln, erinnern wir uns zundachst daran, daB die 
folgenden vier Bedingungen nicht miteinander vertraglich sind: 

1. Es soll Signale mit Uberlichtgeschwindigkeit geben. 

2. Die Physik soll sich durch kovariante Gleichungen beschreiben 
lassen. 

3. Es soll kein ausgezeichnetes Koordinatensystem geben. 

4. Die Physik soll kausal sein. 

Nun muB aber sicher jede sinnvolle Physik auf kovarianten Grund- 
gleichungen aufbauen. Deshalb haben wir bei unserer Untersuchung von 
einer Theorie auszugehen, welche jedenfalls die ersten beiden Bedingun- 
gen erfiillt. 

Im nachsten Abschnitt werden wir die wohl einfachste derartige 
Theorie entwickeln: 

Wir nehmen dort an, daB gewisse materielle Teilchen der Welt — wir 
konnten dabei etwa an die Nukleonen denken — durch ein skalares Feld 
gekoppelt sind, welches sich im Vakuum mit Uberlichtgeschwindigkeit 
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ausbreitet. Die Wechselwirkung zwischen den Teilchen und dem Feld 
lABt sich nun leicht durch kovariante Gleichungen beschreiben. Die dar- 
aus resultierende Physik wird jedoch notwendig unkausal. 

Nun bleibt zu zeigen, durch welchen Mechanismus ein urspriinglich 
unkausales System doch zu einer kausalen Physik fithren kann. 

Dieser Mechanismus ist schon einmal in einem etwas anderen Zu- 
sammenhang untersucht worden: Im Rahmen der von WHEELER und 
FrEyNnMAN! entwickelten Formulierung der klassischen Elektrodynamik. 
Da die Uberlegungen von W. und F. nicht allgemein bekannt sind, sollen 
sie im Abschnitt IV kurz dargestellt werden. Im Abschnitt V werden 
wir dann zeigen, wie sich diese Uberlegungen auf unser Problem an- 
wenden lassen. An dieser Stelle sei jedoch schon folgendes iiber den Zu- 
sammenhang der Betrachtungen von W. und F. mit unserem Problem 
gesagt: 

Der Gedankengang bei W. und F. lauft so: 


Die Maxwell-Gleichungen reichen zur Beschreibung der Elektro- 
dynamik nicht aus, sie miissen durch eine Randbedingung erganzt wer- 
den, etwa durch Angabe des von einer Ladung erzeugten Feldes. Durch 
die Forderung der Kausalitat ist dieses Feld als das retardierte Feld F,, 
festgelegt, und zwar in kovarianter Weise. Soweit die tibliche Formulie- 
rung der Elektrodynamik. 

Man kann nun jedoch auch von der Annahme ausgehen, daB eine 
Ladung primar das gemischte Feld 3 (F..+,) erzeugt. Die Theorie 
wird damit unkausal, denn eine beschleunigte Ladung ist jetzt nicht nur 
von einem retardierten auslaufenden Feld, sondern auch von einem 
avancierten einlaufenden Feld begleitet. 

Der Ubergang von hier zu einer kausalen Theorie vollzieht sich nun so: 

Wir bedenken, daB sich ein betrachtetes elektrodynamisches System 
nie allein in der Welt befindet, sondern von vielen weiteren Ladungen der 
Welt — wenn auch in groBem Abstand — umgeben ist, wobei diese 
Ladungen eine fiir Lichtwellen absorbierende Hiille um unser System 
bilden. Diese Hiille verschluckt die aus dem Unendlichen einlaufenden 
avancierten Felder und damit fallen alle unkausalen Effekte weg. Die 
Elektrodynamik laBt also zwei Formulierungen zu: eine rein kausale 
und eine zunachst unkausale Formulierung, die erst unter dem Einflu8 
der absorbierenden Hiille wieder kausal wird. Innerhalb einer absor- 
bierenden Welt fithren beide Formulierungen zu denselben physikali- 
schen Gesetzen. 

Im Falle eines Systems, welches Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit 
enthalt, fallt die Méglichkeit einer rein kausalen Beschreibung weg, denn 


1 WHEELER, J.A., u. R.P. FEYNMAN: Rev. Mod. Biyse U7s a 57 (O45) eo deetols 
(1949). 
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ein retardiertes Feld 1aBt sich hier nicht mehr kovariant festlegen *, wohl 
aber das gemischte Feld 4(F,,+ F,). 


Das primar von einer Ladung erzeugte Feld kann also nur das ge- 
mischte Feld sein. Auch hier fiihrt der Einflu8 der absorbierenden Hiille 
wieder zu einer kausalen Theorie. Anders als im Falle der Elektrodyna- 
mik ist diese Theorie jedoch nicht mehr kovariant, sondern ein spezielles 
Koordinatensystem, welches durch die absorbierende Hiille festgelegt 
wird, nimmt eine Sonderstellung ein. 


III. Klassische Teilchen in Wechselwirkung mit einem Feld, 
welches sich mit Uberlichtgeschwindigkeit ausbreitet. 
Eine Lorentz-kovariante, aber nicht kausale Theorie 


Wir wollen hier eine méglichst einfache Lorentz-kovariante Theorie 
entwickeln, welche Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit enthalt. Die 
Tatsache, daB diese Theorie unkausal wird, soll uns dabei zundchst nicht 
storen. 


Nehmen wir an, es gabe in der Natur Wellen, welche sich mit Uber- 
lichtgeschwindigkeit ausbreiten. Diese Wellen seien durch ein skalares 
Feld p beschrieben, welches im Vakuum die Wellengleichung ((] + x?)p=0 
eras” = 


Die Quellen des Feldes seien gewisse materielle Teilchen. Wir wollen 
diese Quellen Ladungen nennen (eine Verwechslung mit den elektrischen 
Ladungen ist wohl nicht zu befiirchten). Wir kénnten uns etwa vor- 
stellen, daB alle Nukleonen eine bestimmte derartige Ladung tragen. 
Betrachten wir nun also ein System von N-Teilchen mit den Massen m, 
und den Ladungen «, (a=1,..., N), welche durch ein Feld p gekoppelt 
sind. Bei Annahme einer méglichst einfachen Koppelung ergeben sich 
(entsprechend den Maxwell-Lorentzschen Gleichungen der Elektro- 


* Mathematisch gesehen, liegt das an folgendem: 

Die Gleichung Dy = 64 (r, t) hat ebenso wie (1 — x”)y = 04(r, t) eine invariante 
und zugleich kausale (retardierte) Lésung. Die Gleichung (0 +~*)py=04(r, ¢), 
welche Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit beschreibt, hat keine derartige Losung 
mehr: Jede invariante Lésung G(r, t) ist hier zeitsymmetrisch, G(r, —t) =G(t,?), 
kann also nicht mehr kausal sein. 

Wegen einer genaueren Diskussion der Lésungen von (C] +%*)y=O04(r, ¢) 
verweisen wir auf eine vorangehende Arbeit?. 

*x Die Wahl eines skalaren Feldes ist hier nicht nur durch die Forderung nach 
einer méglichst einfachen Theorie begriindet: Fiir ein Vektorfeld 4,,, welches im 
Vakuum die Wellengleichung (0 +’) 4, =0 mit 6,4,,=0 erfiillt, und welches in 
Analogie zum Lichtfeld mit den Ladungen gekoppelt ist, bliebe die Feldenergie 
nicht mehr positiv definit. Damit wiirden etwa beim Einlaufen des Feldes in einen 
Absorber entweder die longitudinalen oder die transversalen Wellen exponentiell 


anwachsen. 
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dynamik) die kovarianten Feld- und Bewegungsgleichungen *. 


N s 
(A+) ye.) =— 40 de Ji—vee—t.) **, (1) 
a=1 


EN ee _%a log 1/1 — ve erady(a). 2 
dt | La ea (a) | yi—w2! es Ug Ta y( ) ( ) 
Durch die erste Gleichung ist y(x) — bei vorgegebenen Teilchenbah- 
nen — nur bis auf eine Lésung der homogenen Wellengleichung be- 


stimmt. Es erscheint uns sinnvoll, die noch freie Randbedingung durch 
Angabe des von einer Ladung e, erzeugten Feldes w, (x) festzulegen. Wir 
wollen dieses Feld schreiben als 


y_{(%) = —4ae, f F(x —a)ds,. (3) 
Das Gesamtfeld wird damit 


p(x) = 2 Pa(%). (4) 
Gl. (4) liefert nun fiir F(x) die Bedingung 
(C0) + #*) F(a) = 68(x). (5) 


Verlangen wir nun weiter, daB die Formulierung (3) des erzeugten Feldes 
kovariant ist, so mu8 F(x) invariant sein, d.h. 


B(x) = F(x’), (6) 
wenn x’ durch eine homogene eigentliche Lorentz-Transformation in % 
tibergeht. In der vorangehenden Arbeit? wurde gezeigt, daB aus (5) 
und (6) die Beziehung 

Flv, t) = F(t, —2) 7) 


* Die Gln. (1) und (2) lassen sich aus dem gemeinsamen Variationsprinzip 
oI =0 herleiten mit J=I,+IJp+TI,, 


1 ay? 5 sl a. . 
Ip Sa i (32) —x vba bie Pee es, 
Tr = Dea SY (a) dq = Dea fdsq f dbxy (x) d*(x a). 
a@ —oo ee 


** Bezeichnungen: Wir setzen die Lichtgeschwindigkeit c= 1. 

ay = (tg, tt,) = Koordinaten des Teilchens a mit der Ladung Bric 

vb, = Geschwindigkeit des Teilchens a. 

S, = Eigenzeit des Teilchens a, ds,=di \1 —v?, 
Ableitungen nach der Zeit bzw. Eigenzeit bezeichnen wir mit ’ bzw. °. ow (a)/Ox, 
bezeichnet ow (*)/ex, am Ort des Teilchens a. 


d dy (a) 

i a 

3 Somaiuoe, 13h YZ, Physik 151, 365 (1958). Diese Arbeit bezeichnen wir im 
folgenden mit Math. 


a, = totale Ableitung. 
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folgt. Daraus ersehen wir, daB die durch (3) beschriebene Ausstrahlung 
einer bewegten Ladung symmetrisch in Zukunft und Vergangenheit 
geht; die Theorie kann somit nicht kausal sein. 

Die Funktion F(x) ist durch (5) und (6) schon weitgehend festgelegt. 
Die allgemeine Lésung von (5) und (6) ist namlich (vgl. Math.): 


F(x) = G(x) + 1G1(x), (8) 


wobei G(x) und G!(x) durch Math. (25) gegeben sind, und 4 eine noch 
freie Konstante ist. 
Im folgenden wollen wir der Einfachheit halber 40 annehmen*. 


Die so festgelegte Funktion F (x) =G(x) erfiillt dann auBer (5) und (6) 
noch die Bedingung 


F(r,t)=0 fir |r|<|z| — [vgl. Math. (26)]. (9) 


Das von einer Ladung «, erzeugte Feld lautet nun also 
wy, (x) =— 470, p G(x—a)ds,, mit G(x) aus Math. (25). (40) 


Nach dieser Diskussion der Feldgleichung (1) kommen wir jetzt auf die 
Bewegungsgleichung (2) fiir die Teilchen zuriick: 

Die Gl. (2) ist in der obigen Form sicher nur auf endlich ausge- 
dehnte Ladungen anwendbar, da w(x) am Ort der Teilchen singular wird. 
Eine fiir Punktladungen giiltige Bewegungsgleichung fiir das Teilchen a 


ergibt sich, wenn wir in Gl. (2) y(x) durch das von allen anderen Teilchen 
b+=a 
(auBer a) erzeugte Feld »’ y,(x) ersetzen: 
b 


zg f (b+ a) b / ; b+a 
a, a = hs kk 
{|= & > vs (a)| 7 = e, 1 — v2 grad ” y,(a).** (14) 


* Die wesentlichen Ergebnisse des Abschnitts V gelten auch fiir beliebiges A: 
Das von einer Ladung innerhalb einer absorbierenden Hiille effektiv erzeugte Feld 
ist unabhangig von 4, ebenso die Bremskraft [GI. (15)], welche die Hiille auf eine 
gleichférmig bewegte Ladung ausibt. 

*xx Zu einer strengen Herleitung der Gl. (11) empfiehlt es sich, von einem Varia- 
tionsprinzip 6 J = 0 fiir die Teilchenkoordinaten allein auszugehen, denn man kann 
die Felder ja mittels Gl. (10) explizit durch die Teilchenkoordinaten ausdricken. 
Wir wahlen 

oo (b> a) co co ae 
J=—Ddimg fdsy—40 DY eg &% [a5 f ds, G(a (sq) — b(sp))- 
a —oo a,0 —oo —o0o 
mit G(x) aus Math. (25). 

Variation der Teilchenbahnen liefert mit 6/0 genau die Bewegungsglei- 
chung (11), wenn wir noch ,,zur Abkiirzung“ die durch Gl. (10) ,,definierten“ 
GréBen y,(¥) einfiihren. (Vgl. auch die entsprechenden Uberlegungen von WHEE- 
LER und FEynMAN! fiir den Fall des Lichtfeldes.) 
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Die Gl. (141) kénnen wir so deuten: 

Links steht die zeitliche Anderung des Teilchenimpulses, die effektive 
Masse des Teilchens hangt also vom Au8enfeld ab. Rechts steht die 
auf das Teilchen vom Feld ausgetibte Kraft. Wirkt auf das Teilchen 
noch irgendeine weitere Kraft f, so tritt diese einfach auf der rechten 
Seite der Bewegungsgleichung (11) additiv hinzu. 


IV. Die Elektrodynamik von Wheeler und Feynman * 


Wie schon erwahnt, lat die klassische Elektrodynamik zwei wesent- 
lich verschiedene Beschreibungen zu, eine rein kausale und eine zunachst 
unkausale Beschreibung, die erst unter dem Einflu8 einer absorbierenden 
Hiille zu einer kausalen Physik fiihrt. Wir wollen diese beiden Méglich- 
keiten hier gegentiberstellen. 

Dazu betrachten wir ein System von N punktformigen Teilchen mit 
den Massen m, und den elektrischen Ladungen e, (a=1,...,.N). Wir 
denken uns die N Teilchen allein in der Welt, so daB also alle elektro- 
magnetischen Felder von den Teilchen selbst herriihren. 

Die rein kausale, bekannte Beschreibung des Systems verlauft so 
(Lorentz, Drrac?): 

Die elektrische Ladung e, erzeugt das retardierte Feld 


Heke!) = 0, BACK) — d, SED : (12a) 
mit 
a 1 
RA* (r,t) =e, i aS Ct Gee too) tae (12b) 


Die Bewegungsgleichung ftir das Teilchen 0 lautet 
Big? Oy = GE, (0) OF. (12¢) 
Dabei ist das effektiv auf ) wirkende Feld 


(a+b) 


“F() = ¥ 8BS (0) +4(2F2, 0) —4F 0}. (12) 


a 


(Darin ist 4F),(x) das avancierte Feld des Teilchens 0.) 


* Wir unterdriicken in diesem Abschnitt einige Beweise. Vgl. dazu die Arbeiten 
von WHEELER-FEYNMAN und Drrac. 

** Der zweite Summand auf der rechten Seite 14Bt sich anschaulich als Selbst- 
kraft deuten (LORENTz), wenn man dem Elektron endliche Ausdehnung zuschreibt. 
Diese Annahme fiihrt jedoch zu erheblichen Schwierigkeiten. Deshalb geht Drrac, 
um eine einfache Theorie zu erhalten, von punktférmigen Ladungen aus und ver- 
zichtet auf die anschauliche Deutung des Selbstkraftgliedes. Die Theorie von 
WHEELER und FEYNMAN dagegen liefert eine — iiberraschenderweise ganz andere — 
anschaulche Deutung dieses Gliedes, trotz Annahme von Punktladungen. 

3 Dirac, P.A.M..: Proc. Roy. Soc. Lond. 168, 148 (1938) ; 
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Nun zur zweiten méglichen — zunichst unkausalen — Beschreibung 
der Elektrodynamik nach WHEELER und FEYNMAN: 

Als das von der elektrischen Ladung e, erzeugte Feld ist das gemischte 
Feld angesehen: 


| F089 ee PAE) (13a) 
mit 
Af(t,) =e, [ 6{(x,—a,)"} da, 
Hits (13) 
Ca 1 - - f 
=F ip = [6 {|r —v,| — (¢—#,)} + 6{[r—1,| + (tt) }] da,. | 
Die Bewegungsgleichung fiir das b-te Teilchen wird 
yO, 85 ST (b) 85, (13) 
mit (a+b) 
"E,»(b) = 2s Fa (0). (13d) 


Jedes der Gleichungssysteme (12) und (13) beschreibt das betrachtete 
System in Ubereinstimmung mit den Maxwell-Gleichungen. Dariiber 
hinaus legen (12), (13) jedoch noch Randbedingungen fiir die Felder fest, 
und die Verschiedenheit dieser Randbedingungen in beiden Fallen fiihrt 
zu einem physikalisch unterschiedlichen Verhalten der durch (12) und (13) 
beschriebenen Systeme. 

Betrachten wir zur Veranschaulichung der Verhdltnisse ein einzelnes 
Elektron, welches zur Zeit t= 0 von einer AuBenkraft beschleunigt wird. 
Im ersten Falle erzeugt das Elektron das retardierte Feld *F, welches 
fiir <0 verschwindet. Die Wirkung der AuSenkraft zur Zeit t=0 tritt 
also erst fiir ¢>0 in Erscheinung. Die Theorie ist kausal. 

Im zweiten Falle erzeugt das zur Zeit t=0 beschleunigte Elektron 
das gemischte Feld F. 

Dieses Feld ist schon fiir <0, also vor dem Zeitpunkt der Beschleu- 
nigung, meBbar. Die Theorie ist also unkausal. Das Elektron strahlt 
hier in symmetrischer Weise Wellen in Zukunft und Vergangenheit. 

Praktisch bedeutet das: Ein einzelnes beschleunigtes Elektron ist 
hier stets begleitet von einer retardierten auslaufenden und einer avan- 
cierten einlaufenden Welle, oder, etwas anders formulhert: Ein zur Zeit 
t=O beschleunigtes Elektron erzeugt: 

a) zur Zeit t=0 am Ort des Elektrons, eine nach auBen laufende 
Welle, 

b) zur Zeit t= — co, im Unendlichen, eine nach innen laufende Welle, 
welche zur Zeit £=0 am Ort des Teilchens eintrifft. 

Diese letzte Formulierung wird sich gleich als zweckmaBig erweisen. 
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Tatsichlich kénnen wir nie mit einem Elektron experimentieren, 
welches sich allein in der Welt befindet. Im giinstigsten Falle dtirfen 
wir annehmen, daB die nahere Umgebung des Elektrons frei von anderen 
Ladungen ist. In der tiblichen Fassung der Elektrodynamik verschwin- 
det der EinfluB weiterer Ladungen, wenn sie nur weit genug entfernt 
sind. Anders in der Fassung von WHEELER und FEYNMAN: 

Denken wir uns etwa ein isoliertes Elektron, welches von vielen ande- 
ren Ladungen in groBem Abstand umgeben ist, derart, daB diese La- 
dungen eine fiir Lichtwellen absorbierende Hiille um das Elektron bilden. 


Wird nun das Elektron zur Zeit t=0 beschleunigt, so geschieht fol- 
gendes: 

a) Zur Zeit ¢=0 wird am Ort des Elektrons das nach auBen laufende 
Feld 4 *F erzeugt. 

b) Zur Zeit t= — co wird im Unendlichen (auBerhalb der Hiille) das 
nach innen laufende Feld }“F erzeugt. Dieses Feld wird auf seinem 
Wege vom Unendlichen zum Elektron durch die Hiille absorbiert, d.h. 
die Hiille emittiert zu einer Zeit <0 das Feld — }“F nach innen. Die 
analytische Fortsetzung dieses Feldes fiir alle Zeiten ist + (*F —4F). 
Dies ist also das gesamte von der Hiille (im Innern der Hiille) erzeugte Feld. 


Wir stellen die Sachlage in einer Tabelle zusammen: 


Vom Elektron erzeugtes Feld . ...... R= (FF +4F) 
Von der Hiille innerhalb erzeugtes Feld. . . Ry, =4(*8F —4F). 
Gesamtfeld in der Umgebung des Elektrons . fF, + Fy = ®F. 

Auf das'Plektron wirkendés Feld. (0) ie fp 


Das Feld der Hille kompensiert also gerade den unkausalen Anteil 
des vom Elektron erzeugten Feldes*. 

Dasselbe gilt fiir ein System von vielen Elektronen innerhalb der 
Hille: Die Hille kompensiert alle primar auftretenden avancierten 
Felder. Damit wird die Elektrodynamik des Systems innerhalb der 
Hiille wieder kausal und aquivalent zur iiblichen rein kausalen Elektro- 
dynamik. 


V. Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit 
innerhalb einer absorbierenden Welt. 
Eine kausale Theorie 


Wir zeigen nun, wie das in Abschnitt III betrachtete unkausale 
System zu einer kausalen Physik fiihrt, sobald wir uns innerhalb einer 
absorbierenden Hiille befinden. 


* Weiter erhalten wir eine interessante Deutung des zweiten Summanden in 
Gl. (12d). Diese Kraft, welche Lorentz als Selbstkraft des Elektrons deutet und 
auf deren Deutung Drrac ganz verzichten muB, kommt hier so zustande: Das vom 


Elektron erzeugte Feld A, induziert in der Hiille das Feld fy und dieses Feld Fy 
wirkt zurtick auf das Elektron. 
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Betrachten wir dazu ein System von Ny Ladungen (das Innensystem), 
welches von sehr vielen weiteren Ladungen (dem AuBensystem, oder der 
Hille) umgeben sind. Dabei sollen sich die Teilchen des AuBensystems 
nicht zu stark gegeneinander bewegen, so daB wir von einem Ruhe- 
system der Hiille sprechen kénnen. 

Nun verlangen wir weiter: Das AuBensystem soll eine fiir y-Wellen 
vollig absorbierende Hiille um das Innensystem bilden. Da bei Absorp- 
tion von Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit jedoch etwas merkwiir- 
dige Verhaltnisse auftreten, wollen wir die letzte Forderung so prazi- 
sieren : 

Alle y-Wellen, welche, vom Ruhesystem der Hiille aus gesehen, in 
die Hiille einlaufen, sollen darin absorbiert werden *. 

Betrachten wir nun eine Ladung a des Innensystems: 

Das von der Ladung erzeugte Feld [Gl. (10)] 1a8t sich in ein (vom 
Ruhesystem der Hiille aus betrachtet) einlaufendes und ein auslaufendes 
Feld zerlegen [vgl. Math. (24a), (28), (29). Die Zerlegung ist nicht 
kovariant!]: 


Wa (*) == (ye +4) = — 2K £, f Gp(x — a) Bee 20Ue, if G4(% — a) ds,. 


Nun wird jedoch das einlaufende Feld } y? in der Hiille absorbiert. Die 
Hiille emittiert also nach innen das Feld } (w* —y4), d.h. dasjenige 
innerhalb der Hiille regulare Feld, dessen einlaufender Anteil — $ w4 
SED: 


* Die Angabe des Bezugssystems ist bei Absorption von Wellen mit Uberlicht- 
geschwindigkeit ganz wesentlich. Eine, vom Ruhesystem der Hiille aus gesehen, 
in die Hiille einlaufende Welle kann in einem anderen Koordinatensystem als von 
der Hiille auslaufende Welle erscheinen. 

*x DaB eine reale, aus vielen Ladungen gebildete Hille tatsachlich die hier vor- 
ausgesetzte Absorptionseigenschaft hat, kénnen wir an einem einfachen Beispiel 
explizit zeigen. 

Wir betrachten eine, durch eine AuBenkraft bewegte, Ladung e, innerhalb 
einer absorbierenden Hille. Dabei werde die Hiille von N-Ladungen gebildet, 
welche elastisch, unter Mitwirkung einer Reibungskraft an ein festes Koordinaten- 
system gebunden sind. Die Bewegungsgleichung fiir das Gesamtsystem der (N + 1)- 
Ladungen lassen sich nach Abschnitt III leicht angeben: Auf jedes Teilchen der 
Hiille wirkt neben der Feder- und Reibungskraft das gemischte Feld z (p+ 4) 
aller anderen Ladungen. Damit ist bei vorgegebener Bewegung der Ladung e, 
die Bewegung aller Teilchen der Hiille eindeutig festgelegt. Unter einigen weiteren 
vereinfachenden Annahmen (Form der Hiille = sehr dicke Kugelschale; die La- 
dungen der Hiille seien praktisch kontinuierlich verteilt) laBt sich die Bewegung 
der Hiillenteilchen bei vorgegebener Bewegung der Ladung éy exakt berechnen. 
Man gelangt so, allein auf Grund der Bewegungsgleichungen aus Abschnitt Wa 
wieder zu dem Ergebnis: Das Gesamtfeld in der Umgebung der Ladung ist das 
retardierte Feld y®. Weiter ergibt sich: Das avancierte, aus dem Unendlichen ein- 
laufende Feld von ¢, wird auch auBerhalb der Hiile wegkompensiert, durch die 
avancierten Felder der Hiillenteilchen. 


Z. Physik. Bd. 154 28 
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PORE kommen wir ahnlich wie im vorigen Abschnitt zu dem Er- 
gebnis* 

1. Das Teilchen a erzeugt unter Mitwirkung der Hiille das effektive 
Feld yi (x) = pal) + wa ()- 

Diese Felderzeugung verlauft makroskopisch kausal, da die Funktion 
Gp(t, t) fiir t<0 ,,fast’’ verschwindet [vgl. Math. (2 7)). 

2. Das vom Teilchen a in der Hiille induzierte Feld y! (x) = 4 (y® — 2) 
wirkt auf das Teilchen zuriick, verursacht somit eine ,,Selbstkraft“ des 
Teilchens auf sich. 

Wir wollen die von der Hiille auf eine bewegte Ladung ausgeiibte Kraft 
berechnen. Im Falle der Elektrodynamik tritt diese ,,Selbstkraft“ nur bei 
Beschleunigung einer elektrischen Ladung in Erscheinung. Hier jedoch tibt 
die Hiille schon auf eine gleichférmig bewegte Ladung eine Kraft aus. 
Zur Herleitung dieser ,,Selbstkraft‘‘ betrachten wir eine innerhalb der 
Hiille gleichférmig bewegte Ladung ¢,. Das Feld der Hiille wird nun 


wi (x) = 2 (wy —y4) =— 208, f {G(x —a) —Ga(x—a)} ds,. 


16.2) 


Nehmen wir an, die Ladung bewege sich mit der Geschwindigkeit v in 
zRichtung (d.h. 4,=a,=0; a,=0-1,; @=t,; ds,= 1 —v? dl,), So 
ergibt sich mit Hilfe der aus Math. (28), (29) folgenden Beziehung 


= 20 AGe | t) IG (a) = [ sin (7 | [2 u®) sin (tu) du 
fiir pi! (r,t) der Ausdruck : 
yi) = yi—e | [aw far 
Ou Tes (14) 


sin {V+ y?- ay (z- — = vig)’ 2 Yr 4 “+ U2} ‘sin {( t — t,) hase 


Ve ++ — vtq)? 
Die vom Feld yf (, t) auf ein Teilchen a ausgetibte Kraft lautet allgemein 
h—SOR 1-2” ‘grad pi (a) — [vgl. (11)]. 


Wenn wir den Zeitpunkt t =0 betrachten, wo sich das Teilchen im Null- 
punkt befindet, so wird dort 


x 


t 32) |) promes - lim grad p® (x, 0). 


* Entsprechend lautet das Ergebnis fiir ein aus vielen Teilchen bestehendes 
Innensystem (der Einfachheit halber nehmen wir hier an, die absorbierende Hiille 
sei so weit vom Innensystem entfernt, da® die individuellen Bewegungen der 
Hiillenteilchen das Innensystem nicht beeinflussen): Jedes Teilchen des Innen- 
systems erzeugt effektiv das retardierte Feld. Auf ein Teilchen a des Innensystems 


wirkt saber den retardierten Feldern der anderen Innenteilchen noch das Feld 
pl (x 2) = = (wR — ya). 
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Mit yi aus (14) ergibt sich fiir die Kraft £, welche die Hiille auf eine mit 
der Geschwindigkeit » (relativ zur Hiille) bewegte Ladung « ausiibt*: 


E22 
tea. (15) 


Diese Kraft bewirkt also eine Bremsung der Ladung ¢ relativ zur Hiille. 
Wir sehen hier ganz drastisch, daB das Ruhesystem der Hiille eine aus- 
gezeichnete Rolle spielt. 


Zahlenbeispiel : 
Es sei m = xh/c = Massenkonstante des w-Feldes, 
e die Ladung, M die Masse des Teilchens a, 
e die elektrische Elementarladung, m, die Masse des Elektrons. 


Dann erteilt die Kraft f [Gl. (15)] dem Teilchen a die Beschleunigung 


CATA es €\2 e2m?c2 (1 6) 
2M nh? € 2Mi2 ~ 
Nehmen wir etwa an, es sei M=m=™m,, so wird 


cm 


b 


@ 


(=) 10 (17) 


sec? 


Da diese Beschleunigung nicht zu grob meBbaren Effekten fiihrt, miiBten 
die y-Wellen sehr viel schwacher mit der Materie gekoppelt sein als die 
Lichtwellen, etwa e/e<107°, nach Gl. (17). (Jedenfalls solange die 
Massenkonstante des w-Feldes m—=xh/c nicht wesentlich kleiner als m, 
1st.) 

Damnit wiirde die Verwendung von w-Wellen zum Signalisieren prak- 
tisch ausgeschlossen. Die am ehesten beobachtbare Wirkung von Wellen 
mit Uberlichtgeschwindigkeit ware die Bremskraft. 


* Aus (14) und (15) ergibt sich fiir k, (ky =k, = 0 aus Symmetriegriinden) : 
: : Y6] if ‘ sin {(z — vt) |x? + u2 | 

-(4 — v?) lim — fan dt sin (tu) - ra 
OZ = 
0 —oo 


é ‘) 
; Tt z—0 UT 


partielle Integration lefert 


00 co ee f £ 
Be aan] a: (ee aes, 


Dige de 5 G 15 
0 —co 
co ; 
Mit eee ae = asga folgt (se « = AR 
t ee Ta 
—o0o 
- ee Diep) 
Boia a é 
= = [ m-du log (oot Fad + u) +58 (oat Fat — wl} =— 
? v 4 2 
0 


28* 


49() Hetmut Scumipt: Kausale Theorie fiir Wellen mit Uberlichtgeschwindigkeit 


Die Messung dieser sicherlich kleinen Bremskraft wtirde jedoch 
méglicherweise durch folgenden Umstand erschwert: 

Nehmen wir an, unser MilchstraBensystem bewege sich mit sehr groBer 
Geschwindigkeit ») gegen die absorbierende Hiille. Nehmen wir weiter 
an, daB alle Neutronen und Protonen (und nur diese) eine Ladung é 
tragen. Da die Massen der makroskopischen Kérper im wesentlichen 
durch die Anzahl der Nukleonen bestimmt sind, wiirden alle diese Kérper 

E> m? c? Do 
21? M prot, || 
erfahren. Ein beobachtbarer Effekt ergabe sich also nur durch Vergleich 
der auf zwei Korper mit gleicher Masse aber verschiedener Nukleonenzahl 
wirkenden Krafte. 

Die vorliegende Arbeit entstand zum gré8ten Teil wahrend eines Studien- 
aufenthaltes in Berkeley, California, USA. 

Ich méchte an dieser Stelle der National Academy of Sciences und der Inter- 
national Cooperation Administration fiir die Gewahrung eines Stipendiums, und 
dem Department of Physics der University of California in Berkeley fiir seine Gast- 
freundschaft danken. 

Weiter gilt mein herzlicher Dank Herrn Professor F. SAUTER fiir die kritische 
Durchsicht der Arbeit und viele wertvolle Hinweise. 


in erster Naherung die gleiche Beschleunigung 6 = — 


Zeitschrift fiir Physik, Bd. 151, S. 421—430 (1958) 
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Magnetische Widerstandsanderung 
an Nickel-Aufdampfschichten 
in Abhangigkeit von Schichtdicke und Struktur 
Von 
WOLFGANG HELLENTHAL 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 4. Marz 1958) 


Die ferromagnetische Widerstandsanderung an Nickel-Aufdampfschichten wird 
untersucht. Die relative GréBe des Gesamteffektes (elektrischer Widerstand bei 
Sattigungsmagnetisierung parallel zum Strom minus Widerstand bei Quersatti- 
gung, dividiert durch den Probenwiderstand) geht mit abnehmender Schichtdicke 
zuruck. Ein quantitativer AnschluB an die Verhaltnisse beim kompakten Material 
ist méglich, wenn man sowohl die schichtdicken- und strukturabhangige Zunahme 
des elektrischen Widerstandes, als auch die Abnahme der spontanen Magnetisierung 
beriicksichtigt. Aus den Widerstandsmessungen ermittelte Werte der spontanen 
Magnetisierung ergeben eine Ubereinstimmung mit Ergebnissen mittels anderer 
Verfahren. 


Mi8t man den elektrischen Widerstand diinner ferromagnetischer 
Schichten in Abhangigkeit vom auBeren Magnetfeld, so ergibt sich ein 
Verlauf, wie er in den Kurven von Fig. 1 schematisch dargestellt ist. 
Dieses Verhalten, das man auch am kompakten Material findet, tritt 
auf, solange die Schichten noch einwandfreien metallischen Zusammen- 
hang aufweisen und nicht bereits in eine Struktur mit einzelnen Kérnern 
iibergehen. In einem solchen Fall ergeben sich andere Verhaltnisse, wie 
sie unter anderem von ITTERBEEK u. Mitarb.! gefunden wurden. 


Die oberen Kurven in Fig. 1 entsprechen der Messung mit Strom- 
richtung parallel zum Magnetfeld und die unteren Kurven dem Fall, 
daB Feld und Stromrichtung aufeinander senkrecht stehen, alle Rich- 
tungen jeweils in der Schichtebene. Der Widerstandsverlauf ist bei 
kleinen Feldern durch die Orientierungsverteilung der Magnetisierungs- 
vektoren in der Probe bestimmt. Dieser Ausrichtungseffekt ist ab- 
hangig von der Schichtdicke und Struktur der Proben®. Es soll hier 

1 ITTERBEEK, A. VAN, R.LamBerir, B. FRANKEN, G. F. VAN DEN Bere und 
D. A. Locxnorst: Physica, Haag 18, 137 (1952). — FRANKEN, B., A. VAN ITTER- 


BEEK, G. J. VAN DEN Bere und D. A.Lockuorst: Physica, Haag 18, 771 (1952). — 
ITTERBEEK, A. VAN, L. DE GREVE, L. vAN GERVEN und K. SaBBE: Physica, Haag 


20, 1 (1954). 
2 HELLENTHAL, W.: Diss. Miinster 1956. 
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jedoch nicht diese Frage behandelt, sondern untersucht werden, inwie- 
weit sich ein Zusammenhang zwischen der GréBe des Gesamteffektes 
(Differenz zwischen den beiden Sattigungswerten) und den speziellen 
Eigenschaften diinner ferromagnetischer Schichten finden laBt. 

Bei groBen auBeren Feldern ist bei zunehmendem Feld eine schwache 
lineare Verringerung des Widerstandes zu beobachten, was aus der 
Neigung der Kurven im Sattigungsbereich hervorgeht. Dies kann auf 
die Zunahme der spontanen Magnetisierung zurtickgefiihrt werden®. Um 
nun den hier zu behandelnden Zusammenhang des Gesamteffektes der 


Widerstandsanderung mit der spontanen Magnetisierung der Probe und 
ihrem mittleren  elektri- 


a schen -Widerstand zu_ er- 


Ret 

Alc halten, wird die Extra- 
polation auf verschwinden- 
des 4uBeres Feld vorgenom- 
uf men (Rs; und Rsgo9 in 
Fig. 1). Die Differenzen 
=r dieser Widerstandswerte 

Ks9 


sind im folgenden  stets 
zugrunde gelegt. 


ane Um von den Abmes- 
Fig. 1. Widerstandsanderung von Nickel itn Magnetfeld parallel 
und senkrecht zur Stromrichtung (schematisch) sungen der Proben unab- 
hangig zu sein, ist es 
zweckmabBig den relativen Gesamteffekt (Gesamteffekt/mittlerer Proben- 
widerstand) zu betrachten. Bei diinnen Schichten ist mit abnehmender 
Schichtdicke ein starker Riickgang desselben festzustellen. Hierfiir 
kommen zwei Ursachen in Betracht?, einerseits die Erhéhung des elek- 
trischen Widerstandes infolge Einschrankung der mittleren freien Weg- 
lange der Leitungselektronen (Literatur hierzu bei MAYER®) sowie 
andererseits die Abnahme der spontanen Magnetisierung infolge geringer 
Dicke der Schichten®, 7. 

Der Zusammenhang zwischen der ferromagnetischen Widerstands- 
anderung und der spontanen Magnetisierung am kompakten Material 
ist von ENGLERT® untersucht worden, wobei letztere mit Hilfe der Tem- 
peratur variiert wurde. Es ergab sich eine Proportionalitat zwischen der 
Widerstandsdifferenz und dem Quadrat der Sattigungsmagnetisierung: 


(05,1 — @s,Q)00~ I8 (1) 


3 GERLACH, W., u. K. SCHNEIDERHAN: Ann. d. Ehiys-e (5) 6,0 772ao30) 

4 HELLENTHAL, W.: Phys. Verh. 7, 87 (1956). 

° Mayer, H.: Physik dinner Schichten, Bd. IT. Stuttgart 1955. 

° Drico, A.: Nuovo Cim. 8, 498 (1951). 

? CRITTENDEN jr., E.C., u. R.W. HorrmMan: Rev. Mod. Phys. 25, 310 (1953). 
® Encvert, E.: Ann. d. Phys. (5) 14, 589 (1932) 
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(Index oo bezieht sich im folgenden jeweils auf kompaktes Material, 
D auf Schichten). 

Bei den hier untersuchten diimnen Schichten tritt nun infolge der 
Einschraénkung der Dimension in einer Richtung eine Herabsetzung des 
ferromagnetischen Ordnungszustandes auf. Fiir die quantitative Dar- 
stellung des Riickganges der relativen Widerstandsaénderung wird zu- 
nachst versucht fiir den Fall der Abnahme der spontanen Magnetisie- 
rung Js p infolge Schichtdickeneffektes in Analogie zu den Verhaltnissen 
am kompakten Material einen quadratischen Zusammenhang anzu- 
nehmen: 


(Os 7 — @s 9)p ay Ik D- (2) 


Bei den Messungen des Widerstandseffektes wird zweckmaBigerweise 
sofort die relative Widerstandsanderung ermittelt. Dann ergibt fiir 
quantitative Betrachtungen die Heranziehung des spezifischen Wider- 
standes eine Méglichkeit des Vergleiches der Proben untereinander und 
mit den Daten des kompakten Materials. Unter Ansatz der vorstehend 
aufgefiihrten Uberlegungen erhalt man fiir jede einzelne Probe eine Be- 
ziehung von der Form: 


(es..— 88.0) _ (Bs.2=Rs,0) _a' It, () 


wobei a’ zunachst eine von der speziellen Probe abhangige Konstante ist. 


Bei der Betrachtung der elektrischen Leitfahigkeit des kompakten 
Nickel als Funktion der Temperatur zeigt sich, daB dort unterhalb des 
Curie-Punktes eine Erniedrigung des Probenwiderstandes gegeniiber 
den aus dem Bereich héherer Temperaturen zuriickextrapolierten Wider- 
standswerten auftritt, die mit dem Auftreten der spontanen Magneti- 
sierung in Zusammenhang gebracht werden kann (GERLACH, BITTEL und 
VELAYOS®). Wie diese Autoren weiter festgestellt haben, ist es méglich 
die Ergebnisse an verunreinigten Proben auf die Werte des reinen Ma- 
terials zu beziehen, wenn man die Matthiessensche Regel verwendet, 
d.h. einen temperaturunabhangigen Zusatzwiderstand abzieht. 


In dem hier untersuchten Falle der ferromagnetischen Widerstands- 
anderung soll nun versucht werden auf adhnliche Weise verschiedene 
Schichten untereinander und mit dem kompakten Material zu _ ver- 
gleichen. Es wird nun die fiir das folgende wichtige Annahme gemacht, 
daB der Zusatzwiderstand keinen merklichen Beitrag zur Widerstands- 
anderung liefert. Die Berechtigung dieses Ansatzes fiir die vom Ver- 
fasser untersuchten Schichten ergibt sich dann aus der Diskussion der 


9 GERLACH, W., H. Bitter u. S. VELAyos: Ber. bayer. Akad. Wiss., mat.-nat. 
Abt. 1936, 81. 


494 WOLFGANG HELLENTHAL: 
Z 


MeBwerte. Mit dem spezifischen Widerstand 9, des reinen Materials gilt 


@S,L— 85,0 — gj? (4) 
Or 


Fiir die Konstanten a und a’ einer Probe ohne und mit Zusatzwiderstand 
folgt dann aus Gln. (3) und (4): 
a=a'=. (5) 
Or 
Fiir eine beliebige Probe ist damit ein Vergleich mit dem Effekt am reinen 
kompakten Material (wozu die Konstante a gehért) méglich: 


O52 05 0 Orig Te, ©) 
Oo 5} 


Bei sehr diinnen Schichten (bei Nickel im Bereich unter etwa 200 A 
Dicke) tritt zusatzlich zum erhéhten Widerstand die Verringerung der 
spontanen Magnetisierung in Erscheinung. Falls Gl. (2) allgemein gilt 
(d.h. also auch im Falle des schichtdickenbedingten Riickganges von Js), 
so ergibt sich nunmehr die Méglichkeit die Abnahme der spontanen 
Magnetisierung aus den Werten des Widerstandes und der Widerstands- 
anderung an der Probe und am kompakten Material zu erhalten. 


: Sf = He \5 
Isp. LaW@s, Bae OS, 0 ahh (ashe ele 2 (7) 
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In den bisher verwendeten Beziehungen ist der jeweilige spezifische 
Widerstand der Proben benutzt worden. Bei Messungen an diinnen 
Schichten ist zwar der elektrische Widerstand leicht sehr genau zu er- 
mitteln, jedoch ist auch die genaue Kenntnis der Schichtdicke erforder- 
lich, um den spezifischen Widerstand zu berechnen. Genaue Schicht- 
dickenbestimmungen sind nicht einfach. Sofern jedoch die Matthiessen- 
sche Regel gilt, ist es mit Hilfe der Temperaturkoeffizienten méglich, 
die genaue Schichtdickenbestimmung zu umgehen. Es soll nun im 
folgenden untersucht werden, inwieweit dieses Verfahren an diinnen 
Schichten angewendet werden kann. 

Um die Anderung des spezifischen Widerstandes 0p der Proben in 
Abhangigkeit von der Schichtdicke darzustellen, kommen in erster 


Linie die folgenden beiden Ansatze in Frage, erstens die Formel von 
PLANCK??; 


op = Oo0(1 +=] mit. 0k (8) 


(D = Schichtdicke, /,, = mittlere freie Weglinge im kompakten Ma- 
terial) und ferner eine unter Zugrundelegung der Elektronentheorie von 


PO PUANCKS Wan blysaeZ 59568) (1914). 


Magnetische Widerstandsanderung an Nickel-Aufdampfschichten 495 


Fucus" und spater auch SONDHEIMER!™13 angegebene Formel: 


Cee eee | geen c 3 os 
oD ih 7(K roa eae aparry al ae ) | 
/ “2 e (9) 
5 K TE ye é e e—* ; 
Sle i is a6)? mit B(K) = | vax. | 
z 


Eine Reihe anderer in der Literatur verwendete Ansiitze sind zum Teil 
nur Naherungen zu Gl. (9) fiir spezielle Grenzfalle (s. hierzu bei MAYER®) 

Eine Entscheidung, ob die eine oder andere dieser beiden Beziehungen 
im jeweils vorliegenden Falle 
besser zur Beschreibung der 
Verhaltnisse geeignet ist, 
laBt sich mit Hilfe des 
Temperaturkoeffizienten er- 
zielen. Unter der Vorausset- 
zung, daB bei den betrach- 
teten Schichten die Wider- 
standszunahme nur durch 
die Anderung der mittleren 
freien Weglange der Lei- 
tungselektronen bedingt ist, 
gilt allgemein fiir das Ver- «y 
haltnis der Temperatur- «@,, ys 
koeffizienten der Schicht ep 
und des kompakten Mate- 
Tials «,, 


100 


2D 
d\n — 
oD = 4 4 Qoo_ O01 
oo.) dink | 001 Of 7 10 
#28) ¥ (10) mm NLS: ma 
op { — PUNEK 
din am Fig. 2. Vergleich von Widerstand und Temperaturkoeffi- 
= 4 oy - | zienten nach verschiedenen Ansatzen 
dink j 


Die Gl. (10) ist hier in einer Form geschrieben, die es gestattet den rela- 
tiven Temperaturkoeffizienten der Schicht aus dem Steigungsmaf einer 
doppelt-logarithmischen Darstellung von gp/o. gegen K fiir den jeweils 
interessierenden Ansatz der Schichtdickenabhangigkeit des Wider- 
standes zu ermitteln. Dieses ergibt gegeniiber der expliziten Rechnung, 
etwa im Falle der Formeln von Fucus und SONDHEIMER, eine wesentliche 


Vereinfachung. 
11 Fucus, K.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 34, 100 (1938). 


12 SONDHEIMER, E.H.: Phys. Rev. 80, 401 (1950). 
18 SONDHEIMER, E.H.: Adv. Physics 1, 1 (1952). 
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Obgleich fiir Gln. (8) und (9) bei geeigneter Wahl des Koeffizienten A 
in Gl. (8) eine naherungsweise Ubereinstimmung der Abhangigkeit des 
Widerstandes von der Schichtdicke erhalten werden kann, ergibt sich 
fiir die Temperaturkoeffizienten ein erheblicher Unterschied, wie aus 
Fig. 2 zu entnehmen ist. Hieraus ist ersichtlich, daB zu einer Priifung 
der Anwendbarkeit der einen oder anderen Formel in den jeweils vor- 
liegenden Fallen eine Messung des Temperaturkoeffizienten unerlaB- 
lich ist. 

Die Tatsache, daB der Temperaturkoeffizient des Widerstandes mit 


der Ableitung der Funktion / = £2 nach K im Zusammenhang steht, 


Qoo 
gestattet mit Hilfe der aus Messungen erhaltlichen GréBe leas 
[o,e) 
folgende Differentialgleichung aufzustellen [aus Gl. (10)]: 
Cp 2 2 oa df 
f- 22 =g(K) =/4+K $b (11) 


Die Integration liefert dann die zur jeweiligen Beschreibung der Schicht- 
dickenabhangigkeit geeignete analytische Form der Funktion /. 


Fiir zahlreiche Fragen im Zusammenhang mit der Struktur diinner 
Schichten ist es von Interesse festzustellen, ob z.B. die Form der Gl. (8) 
oder die Gl. (9) zur Beschreibung gegebener Verhaltnisse verwendet 
werden sollte, bzw. inwieweit die Matthiessensche Regel gilt. In dem 
letzteren Falle ergibt sich dann g(K) =1. Die Integration hefert hiermit 
einen Ausdruck von der Form Gl. (8), wobei allerdings nichts tiber die 
GroBe der Konstanten A festgelegt wird. Umgekehrt folgt, daB eine 
Giiltigkeit der Matthiessenschen Regel mit der strengen Anwendbarkeit 
der Formel Gl. (9) unvereinbar ist. 

Wie in Fig. 3 gezeigt wird, war bei den vom Verfasser untersuchten 
Schichten die Matthiessensche Regel im Rahmen der MeBgenauigkeit 
erfillt. Damit ergibt sich die Méglichkeit, den an solchen Schichten 
leicht meBbaren Temperaturkoeffizienten an Stelle des spezifischen 
Widerstandes in Gl. (7) zu verwenden. Es gilt dann: 


ce oe en ESN ail ae 
foe a ae (a.Ts o)7*. (12) 


Hier sind auch die Widerstandswerte an Stelle der spezifischen Wider- 
stande eingesetzt, weil erstere direkt gemessen werden und in dieser Form 
dann keine Daten tiber die Abmessungen der Schichten in die Rechnung 
eingehen. 
Experimentelles 

Die untersuchten Schichten sind auf Trager aus Glas aufgedampft 
worden. Fiir die elektrischen Messungen wurden vorher auf den Trager- 
platten Kontakte aus Glanzgold eingebrannt, die dann noch an den 
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AuBenseiten mit einer Kupferschicht verstarkt wurden, um das Anléten 
der AnschluBdrahte zu erleichtern. Die Schichtdickenbestimmung er- 
folgte durch paralleles Herstellen von Vergleichsschichten, die jeweils 
eine ausreichende Vorbedampfung erhielten und deren Leitfahigkeit in 
Abhangigkeit von der Schichtdicke durch Wagung geeicht war. Die 
Schichtdickenangaben sind unter Zugrundelegung der Dichte des kom- 
pakten Nickel berechnet. Nach Beendigung des Aufdampfens der 
Nickelschichten wurden diese sofort noch mit einer SiO-Deckschicht 
versehen, um sie damit méglichst weitgehend gegen Oxydation zu 
schiitzen. 


Die Messung der Widerstandsanderung erfolgte mit einer Wheatstone- 
schen Briicke nach der Ausschlagmethode. Dieses Verfahren konnte an- 
gewendet werden, weil der relative Gesamteffekt bei den untersuchten 
Proben in der GréBenordnung 10? bis 1078 lag. Die Ausmessung der 
Widerstandskurven wurde punktweise vorgenommen, wobei zur Ver- 
meidung von Fehlern infolge von Temperaturschwankungen jeweils die 
Widerstandswerte der Remanenz (Rpem,; und RRem,g) als Bezugspunkte 
herangezogen wurden. Um den Gesamteffekt zu erhalten, ist es dann 
noch erforderlich, die Widerstandsdifferenz zwischen den beiden Rema- 
nenzfallen zu ermitteln. Hierzu war senkrecht zur MeBspule noch ein 
Hilfsspulenpaar angebracht, mit dem die Schichten quer zur Strom- 
richtung bis zur Sattigung magnetisiert werden konnten. Nach Abschal- 
ten dieses Hilfsfeldes konnte dann sofort der Widerstandswert der Re- 
manenzdifferenz erhalten werden, ohne daB die Probe fiir die Querstel- 
lung des Feldes hatte bewegt werden miissen. Zur Kontrolle wurden 
die Werte der Remanenzdifferenz auch durch Querstellen der Probe in 
der HauptmeBspule ermittelt, wobei die Ergebnisse héchstens um einige 
Prozent des Gesamteffektes abwichen. 


Der Temperaturkoeffizient des Widerstandes wurde jeweils aus den 
Widerstandswerten bei der Temperatur des Kiihlwassers (um 15° C) 
und bei 0° C ermittelt. 


MeBergebnisse und Diskussion 


Fiir die Auswertung beziiglich des Zusammenhanges zwischen Wider- 
standsainderung und spontaner Magnetisierung wurde zunachst gepriift, 
ob Gl. (12) (Benutzung des Temperaturkoeffizienten) verwendet werden 
konnte. Da im Rahmen der MeBgenauigkeit die Matthiessensche Regel 
erfiillt war, was aus Fig. 3 am Beispiel von bei 200° C Tragertemperatur 
hergestellten Schichten hervorgeht, wurde fiir die Auswertung Gil.(42) 
benutzt. Auch bei Ni-Schichten mit Herstellungstemperaturen von 
20 und 400° C ergab sich der gleiche Verlauf wie bei den 200° C-Schich- 
ten. Eine naherungsweise Giiltigkeit der Matthiessenschen Regel bei 
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diinnen Schichten folgt auch aus Messungen von REYNOLDS undo hte 
WELL! an Ag und Cu, sowie CRITTENDEN? an Ni-Schichten. 

In Fig. 3 ist auch der nach Fucus und SONDHEIMER zu erwartende 
Verlauf eingezeichnet. Die hier vorliegende Abweichung gegeniiber dem 
nach dieser Theorie zu erwartenden Verlauf laBt sich qualitativ ver- 
stehen, wenn man beriicksichtigt, daB die Voraussetzungen der Theorie 
beziiglich ebener Grenzflachen und einer dem kompakten Material 
gleichen Struktur im Inneren der Schicht in den meisten Fallen nicht 
erfiillt sein diirften und man daher infolge der Realstruktur (z. B. geringe 


G2 ° 
10 700 7000A 
Ni #8 0200°C D— 


Fig. 3. Zur Anwendbarkeit der Matthiessenschen Regel bei den hier untersuchten Nickelschichten 


KorngréBe, wie Elektronenbeugungsuntersuchungen zeigen”) mit einer 
zusatzlichen Reduktion der mittleren freien Weglange rechnen muB. 
Daraus ergibt sich dann auch eine bessere Annaherung an die Giiltigkeit 
der Matthiessenschen Regel. 


Beim Vergleich der experimentellen Ergebnisse des Widerstands- 
effektes mit Gl. (12) ist zu beachten, daB sowohl der erhéhte Widerstand, 
als auch die im Bereiche sehr diinner Schichten erniedrigte spontane 
Magnetisierung eine Verringerung bedingen. Fiir groBe Schichtdicken 
(d.h. bei Nickel oberhalb etwa 200 A) ist nur noch der erstgenannte 
Einflu8 wirksam, weil dort noch keine merkliche Erniedrigung der spon- 
tanen Magnetisierung auftritt. Daher ist zu erwarten, daB in diesem 
Bereich nach Vornahme der Widerstandsreduktion (je nach Herstellungs- 
bedingungen der Schichten bis zu einem Faktor 3 bis 4) der Ausdruck 
Gl. (13) den Wert fiir das kompakte Material erreicht. 

In Fig. 4 sind die mittels der gemessenen Temperaturkoeffizienten ap 
des elektrischen Widerstandes und des Tabellenwertes fiir kompaktes 


14 REYNOLDS, F.W., u. G.R. St1rwELit: Phys. Rev. 88, 418 (1952). 
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Material «,, reduzierten Werte an Ni-Schichten mit Herstellungstempe- 
raturen von 20 und 200° C aufgetragen. Hierbei ist folgende Beziehung 
benutzt: 
ER ae) . 
R /Red 


— (s,r—Fs,9 , %x0\8 
[#25 R50. ton) a9) 
Es ist die Wurzel des Effektes aufgetragen, weil nach den Uberlegungen 
za Gl. (7) bzw. Gl. (12) dieser Ausdruck proportional zur spontanen 
Magnetisierung sein sollte. Um dieses zu priifen, ist in Fig. 4 die Kurve, 
der nach einem Vorschlag von Drico® modifizierten Theorie von KLEIN 


ol | - = La 
| ] 
G2 


Kompaktes Material (ENGLERT) 


10 : 700 7000 A 
Pe oe) ae ee 
aaa 20U 


Fig. 4. Wurzel des Gesamteffektes der Widerstandsanderung an Ni-Schichten verschiedener Herstellungs- 
bedingungen nach Reduktion der elektrischen Daten 


und SMITH?*, eingezeichnet worden. Fiir den Zusammenhang zwischen 
der Schichtdicke und der in der Theorie angegebenen Anzahl von Atom- 
lagen wurde nach einem Vorschlag von CRITTENDEN und HorrMan’? der 
Abstand der (111)-Ebenen bei Nickel benutzt. Die Kurve ist so nor- 
miert, daB sie im Falle groBer Schichtdicken die Werte des kompakten 
Materials liefert. 

Der Vergleich der MeBwerte mit der Kurve zeigt, daB im Rahmen der 
MeBgenauigkeit eine brauchbare Ubereinstimmung vorliegt, woraus zu- 
nachst geschlossen werden kénnte, da unter gleichzeitiger Beriicksich- 
tigung der elektrischen und magnetischen Verhdltnisse ein quantitativer 
AnschluB an die Daten des kompakten Materials erreicht ware. Hierzu 
ware allerdings noch zu zeigen, daB auch die mit anderen (direkten) 
Methoden gefundene Abnahme der spontanen Magnetisierung in gleicher 
Weise erfolgt. Dazu ist in einem weiteren Diagramm (Fig. 5) eine Dar- 
stellung der MeBwerte an Nickelschichten mit einer Herstellungs- 
temperatur von 300° C, die gemaB Gl. (12) reduziert wurden, angegeben. 
Dabei ist fiir die Widerstandsanderung am kompakten Material der Wert 


15 Krein, M., u. R. SmirH: Phys. Rev. 81, 122 (1950). 
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von ENGLERT eingesetzt worden, der entsprechend Fig. 4 im Grenzfall 
dicker Schichten nach Vornahme der Widerstandsreduktion tatsachlich 
erreicht wird. Diese aus der Widerstandsénderung berechneten Werte 
der spontanen Magnetisierung sind in Fig. 5 mit den Ergebnissen von 
Drico® sowie CRITTENDEN und HorrMan’ verglichen, die nach direkten 
Methoden erhalten wurden. Die ausgezogene Kurve stellt wieder die 
modifizierte Theorie von KLEIN und Situ dar. Man sieht, daB im Falle 
der hier untersuchten Nickelschichten eine Ubereinstimmung mit den 
nach anderen Methoden erhaltenen Ergebnissen fiir den Abfall der spon- 


0 ee ° 
10 700 1000 A 
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Fig. 5. Spontane Magnetisierung diinner Nickelschichten. Vergleich von Werten des Verfassers mit Ergeb- 
nissen anderer Autoren. Die Kurve stellt die modifizierte Theorie von KLEIN und SmirH dar 


tanen Magnetisierung im Bereich diinner Schichten vorliegt. Die in 
Fig. 4 dargestellten Ergebnisse sind in Fig. 5 nicht nochmals ibernommen 
worden, da auch dort der Vergleich mit der genannten Theorie durch- 
gefiihrt ist, womit der Anschlu8 an die anderen Ergebnisse direkt vor- 
hegt. 

Eine direkte Messung der Sattigungsmagnetisierung war bei den von 
Verfasser untersuchten Schichten leider nicht méglich, jedoch laBt die 
im Bereich diinner Schichten ebenfalls herabgesetzte Curie-Temperatur 
einen unmittelbaren Vergleich mit den Schichten von CRITTENDEN zu, 
da diese Gr6éBe auch mit Hilfe elektrischer Daten ermittelt werden kann ?. 


Herrn Professor Dr. E. KAPPLER méchte ich fiir sein forderndes Interesse und 
die Bereitstellung von Institutsmitteln danken. 
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Aus der Kommission fiir Tieftemperaturforschung der Bayerischen Akademie der 
Wissenschaften, Herrsching, und dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat 
Mainz 


Theoretische Untersuchungen iiber die Stabilitat 
einer zylindrischen Phasengrenzflache zwischen 
Supra- und Normalleiter im zirkularen Magnetfeld 


B. Verhalten bei virtuellen, endlichen, rdumlich periodischen 
Verschiebungen der Grenzflache 


Von 
M. NABAUER und G. U. SCHUBERT 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Januar 1958) 


Es wird ein supraleitender Hohlzylinder betrachtet, der eine toroidale Wicklung 
tragt, mit deren Hilfe ein zirkulares Magnetfeld solcher GréBe erzeugt wird, dal 
sich im Hohlzylinder selbst eine zylindrische Phasengrenzflache zwischen normal- 
leitendem und supraleitendem Material ausbildet. Mit Hilfe der Londonschen 
Theorie wird die Stabilitat einer solchen Phasengrenzflache gegeniiber virtuellen, 
raumlich periodischen Verschiebungen endlicher Amplitude untersucht. Dabei 
ergibt sich Labilitat bis zu Amplituden, die so gro sind, da® sie experimentell 
beobachtbar waren. Dafiir wird ein Zahlenbeispiel angegeben. Die in Teil A [J] 
gefundene Notwendigkeit einer Erganzung der Londonschen Theorie zur Beseitigung 
des Widerspruchs zwischen der theoretisch abgeleiteten Labilitat und der experi- 
mentell gefundenen Stabilitat einer zylindrischen Phasengrenzflache wird damit 
verscharft. 


I. Einfihrung 


Diese Untersuchung stellt eine Fortsetzung der mit A bezeichneten 
Arbeit eines von uns [/] dar. Die Anordnung ist in Fig. 1 von A zu 
sehen (vgl. auch Fig.1 der vorliegenden Arbeit). Ein supraleitender 
Hohlzylinder tragt eine als ideal vorausgesetzte, toroidale Wicklung, 
die von Gleichstrom durchflossen wird. Damit wird ein zirkulares 
Magnetfeld erzeugt. Die Bedingungen sollen so gewahlt sein, da auBer- 
halb eines Zylinders vom Radius 7 das Magnetfeld kleiner als das kri- 
tische ist, innerhalb des Zylinders gréBer. Dies wird dadurch erméglicht, 
daB nach der Potentialtheorie das Magnetfeld sich innerhalb der Wick- 
lung wie 1/7 andert, soweit der Hohlzylinder normalleitend ist. Dabei 
ist y der Abstand von der Zylinderachse. Genauer ausgedriickt, verhalt 
sich unsere Anordnung folgendermafBen: In einem Hohlzylinder vom 
duferen Radius 7 ist das Material normalleitend. Ein Hohlzylinder vom 
inneren Radius 7 ist supraleitend. An seiner inneren Wandung r=r7 
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ist die Stromdichte der Abschirmstréme, die dem Meissner-Effekt ent- 
sprechen, gleich der kritischen [. Die Zylinderflache y=7 ist also 
eine Phasengrenzflache. Dabei ist vorausgesetzt, daB der in A disku- 
tierte EinfluB der Enden des Hohlzylinders auf die Stromdichte nicht 
beriicksichtigt zu werden braucht. Dies ist sicher zulassig, da die Be- 
riicksichtigung der Enden, wie in A gezeigt ist, allein schon fiir die 
London-von Lauesche Theorie eine Erganzung erfordern diirfte, deren 
Notwendigkeit sich aus dieser Arbeit auch ohne Beriicksichtigung des 
Einflusses der Enden ergibt. 


In Teil A wurde gezeigt, daB die Phasengrenze nach der Londonschen 
Theorie instabil ist gegeniiber réumlich periodischen, virtuellen Ver- 
riickungen mit infinitesimal kleiner Amplitude. Dies steht in Wider- 
spruch zu Experimenten des einen von uns [2], bei denen eine zylin- 
drische Grenzflache auftrat, die keinerlei Instabilitat erkennen leB. 
Dieser Widerspruch kann zwei verschiedene Ursachen haben: 


{. Die Londonsche Theorie reicht in ihrer jetzigen Form zur Er- 
klarung der Experimente nicht aus und bedarf daher einer Erweiterung 
oder Anderung. 


2. Es kénnte die in A gefundene Labilitat im infinitesimal Kleinen 
experimentell nur deshalb nicht bemerkt werden, weil sich der stabile 
Zustand mit nicht zylindrischer Phasengrenzflache nicht genug vom 
urspriinglichen, labilen unterscheidet. 


In dieser Arbeit werden wir das Verhalten einer zylindrischen 
Phasengrenze hinsichtlich ihrer Stabilitat bei gréBeren Amplituden der 
virtuellen Verriickungen theoretisch untersuchen. Wir finden dabei, 
daB die Grenzflache auch noch bei sehr groBen Amplituden instabil ist, 
so daB eine nicht ausreichende MeBgenauigkeit als Ursache fiir den 
Widerspruch zwischen Theorie und Experiment auszuscheiden ist. Es 
verbleibt nur die in Teil A ausfiithrlich diskutierte Folgerung, daB die 
Londonsche Theorie einer Erweiterung bedarf, um mit den Experimenten 
in Ubereinstimmung zu bleiben. 


Bei der Untersuchung der Phasengrenze gehen wir folgendermaBen 
vor: wir betrachten die oben eingefiihrte Grenzflache vom Radius 7. 
Deformieren wir nun diese Zylinderflache raumlich periodisch nach der 
in Teil A, Fig. 2 gezeigten Art, wobei ein wellrohrahnliches Gebilde ent- 
steht, dann wissen wir aus A, da die Stromdichte auf der Phasengrenze 
an einer Ausbauchung ansteigt, an einer Einschniirung abnimmt, so- 
lange die Amplituden der Deformationen infinitesimal klein sind und 
solange die Stérungslange / kleiner ist als ein bestimmtes, in A berech- 
netes, von 7 abhangiges J,. Dieses Verhalten der Stromdichte macht 
die Grenzflache labil, jedenfalls gegeniiber infinitesimal kleinen De- 
formationen. Es ist nun zu untersuchen, ob bei endlichen Deformationen 
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wieder eine Stabilisierung eintritt. Dies ware dann der Fall, wenn die 
Stromdichte bei einer Ausbauchung wieder abnimmt und kleiner als ihe 
bzw. bei einer Einschniirung gréBer als J. wird, weil dann die auf die 
Grenzflache wirkenden Spannungen der weiteren Deformation ent- 
gegenwirken. Wir werden daher jetzt die Stromdichte auf Phasen- 
grenzen mit endlichen, virtuellen, periodischen Deformationen unter- 
suchen. Die GréBe der Deformationen und damit die Form der Grenz- 
flache soll durch Variieren geeigneter Parameter innerhalb weiter 
Grenzen verdanderlich sein. 4 
Doch soll auch die deformierte 
Phasengrenze Rotationssym- 
metrie haben. In Fig. 1 haben 
wir einen kleinen Ausschnitt 
einer solchen Flache im Schnitt 
dargestellt. y ist der Abstand 
eines beliebigen Aufpunktes 
von der Zylinderachse, z die 
Koordinate dieses Punktes in 
Richtung der Achse. Die ent- 
sprechenden Werte auf der 
Phasengrenze seien 7%, Z). Die 
Phasengrenzflache hat also 
die Gleichung: 2) = 2 (74). Die 
undeformierte, zylindrische 
Grenzflache mit Radius 7 Fig. 1. Teil eines Schnittes durch Hohlzylinder mit zylin- 
ist gestrichelt eingezeichnet. drischer (gestrichelt) und periodisch deformierter (ausge- 
- f 5 zogen) Phasengrenze zwischen Supra- und Normalleiter, 
y* und 7** sind die Radien a Knotenlinien; N.L. Normalleiter; S.L. Supraleiter 
der starksten Einschniirung 
bei z=l/2+nl bzw. der gréBten Ausbauchung bei z—=nl (n = 
beliebige, ganze Zahl). Die Deformationen miissen nicht notwendig 
symmetrisch zu 7 erfolgen, es kénnen z.B., wie in Fig. 1 angedeutet, 


die Einschniirungen starker als die Ausbauchungen sein. Wir wollen 
: - 1 l 
die Flache jedoch nur so deformieren, daB die durch z rae: > 
y=7 gegebenen Kreise stets auf ihr liegenbleiben. Die Durchstob- 
punkte dieser Kreise durch die Schnittebene sind in der Fig. 1 mit a 
bezeichnet. Diese Kreise werden im folgenden Knotenlinien genannt, 


da sich die Phasengrenzflache bei Deformationen um sie dreht. 
Wir wollen jetzt wieder, wie in A, von der Funktion 


Cre y (I.1) 


Gebrauch machen. F ist die freie Energie des gesamten Korpers, V das 
elektrodynamische Potential. Im stabilen Gleichgewicht muB G ein 
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Minimum aufweisen. Wenn wir nun die Form der Phasengrenze in 
Richtung einer Verstarkung der Deformationen andern — es bedeutet 
dies, daB sich 7) im Bereich nl—1/4<2z<nl+//4 tiberall vergroBert, 
im Bereich nl +1/4<z)<nl+31 iiberall verkleinert —, dann nimmt G, 
wie aus Gl. (3) in Teil A zu ersehen, so lange ab, als fiir die Stromdichte J 
auf der Phasengrenze gilt: 


J>J, far nl—lf4<am<nl+1/4 


(1.2) 
J<j, fir nl+lf4<a<nl+3l. 


Solange (I.2) gilt, hat also G kein Minimum und ist daher die Grenz- 
flache nicht stabil. Aus (1.2) ergibt sich, daB alle Grenzflachen, die diese 
Ungleichungen erfiillen, auf den Knotenlinien gerade den kritischen 
Wert J, der Stromdichte haben miissen. Wir fiihren dies daher als 
Bedingung fiir die von uns untersuchten Phasengrenzen ein. 

Uber die Form der Phasengrenzflachen kénnen wir allerdings nicht 
beliebig verfiigen. Innerhalb des Supraleiters gelten fiir das Magnetfeld 
die Londonschen Gleichungen. Innerhalb des Normalleiters ist das 
Feld allein durch die Stréme in der toroidalen Wicklung bestimmt. 
Auf der Phasengrenze muB das Feld stetig sein. Geben wir uns also eine 
beliebige Form der Grenzflache vor, dann ist auf ihr das Feld gegeben, 
weil wir sie vom normalleitenden Gebiet her erreichen kénnen. Die 
Dicke des supraleitenden Bereichs sei so groB gegen die Eindringtiefe, 
daB wir den auBeren Radius unseres Hohlzylinders gegen oo gehen 
lassen kénnen. Fordern wir, daB im Supraleiter das Magnetfeld gegen 
0 geht fiir y—> oo, dann ist damit die Lésung der Londonschen Gleichungen 
auch schon eindeutig bestimmt. Aus dieser Lésung ist die Stromdichte 
zu berechnen. Sie wird in den Knotenlinien aber, im Gegensatz zu 
unserer Bedingung, im allgemeinen nicht gleich J, sein. Dies wird viel- 
mehr nur bei speziellen, geeigneten Formen der Fall sein. 

Um diese Formen zu finden, Phasengrenzen also, die stets durch 
die Knotenlinien gehen, bei denen die Stromdichte auf den Knotenlinien 
immer gleich /, ist, und die sich kontinuierlich verandern lassen, gehen 
wir folgenderma8en vor: Wir bauen aus Elementarlésungen der London- 
schen Gleichungen fiir die Feldstirke H systematisch Lésungen periodi- 
scher Struktur H, auf, die auf Grund ihres Aufbauprinzips von vorn- 
herein erwarten lassen, zu Phasengrenzen der von uns gewiinschten 
Form zu fiihren. Sie enthalten zwei Parameter (o und «), mit deren 
Hilfe Formanderungen der Grenzflache méglich sind. Sodann bilden 
wir eine neue Lésung durch Uberlagerung der periodischen Lésung mit 
einer zylinder-symmetrischen, unperiodischen Hy. Diese neue Lésung 
der Londonschen Gleichungen H, (Gesamtlésung) enthalt zwei weitere 
Parameter (A und B), die wir bei allen Werten von o und « immer so 
wahlen werden, daB die Phasengrenze durch die Knotenlinien geht und 
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die Stromdichte in den Knotenlinien J, ist. Die Form der Phasengrenze 
kann nun aus der Gesamtlésung durch die Grenzbedingung des stetigen 
Ubergangs des Magnetfeldes zwischen Normal- und Supraleiter er- 
mittelt werden. Auf den so berechneten Phasengrenzen werden wir dann 
die Stromdichte aus der Gesamtlésung fiir das Magnetfeld berechnen. 

Wir wollen nun in Kapitel II die periodischen Lésungen Hi, aut- 
bauen. In Kapitel III werden wir die periodische und die nichtperi- 
odische zur Gesamtlésung H, zusammensetzen, sowie die Ausdriicke 
fiir die Parameter A und B, die natiirlich Funktionen der Parameter 6 0 
und « sind und fiir die Phasengrenze ableiten. Ferner berechnen wir die 
Stromdichte auf ihr. Damit ware eigentlich unser Ziel erreicht. Die 
entstehenden Ausdriicke sind aber recht uniibersichtlich. Wir geben 
deshalb in Kapitel IV ein Zahlenbeispiel. Wegen des erheblichen 
Rechenaufwandes berechnen wir die Form der Phasengrenze und die 
Stromdichte auf ihr nur fiir ein einziges Wertepaar von 0, «, welches 
zu einer sehr stark deformierten Grenzflache gehdrt. Bei allen anderen 
Grenzflachen mit schwacheren Deformationen begniigen wir uns mit 
der Bestimmung von r* und 7** und der Stromdichte in diesen Punkten. 


II. Ableitung einer zylindersymmetrischen Lésung der Londonschen 
Gleichungen mit periodischer Struktur langs der Achse 
1. Lésungen fiir das Magnetfeld 
Aus den Londonschen Gleichungen ergibt sich fiir das Magnetfeld H 


(der Pfeil kennzeichnet H als Vektor) im stationdren Fall, wenn alle 


Langen in Vielfachen der Eindring- zh Per 

tiefe 6 gemessen werden (reduzierte We 

Koordinaten) : | q 
rotrot H +H =0.| (II.1) alent) 

Wir fiihren kartesische Koordinaten 


und Zylinderkoordinaten (s. Fig. 2) 
em. 4, V8 baw. 7, ¢, ¢ ‘smd 
die Koordinaten des Aufpunktes 
Paery,¢ aw. opp) C die eines 
Quellpunktes Q. R sei der Ab- “~& 
stand zwischen P und Q. In kar- Fig. 2. eee des 
tesischen Koordinaten schreibt sich 

(11.1) mit den Feldkomponenten H,, H,, H, unter Beriicksichtigung 


der Divergenzlosigkeit von H: 


AH,—H;=0; 1=%,¥,2. (I1.2) 


my 
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Spezielle, elementare Lésungen von (II.2) sind: 


| Hi; 9 = es 5 ; 1 —— x, y; 4a. | (11.3) 


Die H,, sind singular im Quellpunkt Q. Aus H,, und H,, bilden wir 
durch vektorielle Addition mit den Gewichtsfunktionen siny und cosy 
eine weitere Lésung von (II.1): 


| Hy = = H, sing -.¢, =H, cosy se... | 


Dabei sind e, und e, die Einheitsvektoren. 


Wir spalten H, in eine radiale Komponente H,, und eine tangentiale 
H,, und erhalten mit Hilfe bekannter Rechenregeln : 


P 


—R —R 


H,o=—cos(y—9); Hyo=—,-sin(p—y).| (IL-4) 


Auch (11.4) besitzt eine Singularitat in dem beliebig zu wahlenden 
Quellpunkt Q (Fig. 3«). Wir bauen nun eine neue Lésung von (II.1) 
auf, indem wir verschiedene Lésungen (II.4) itberlagern, deren Singulari- 
taten gleichmaBig auf einem Kreis mit Radius @ verteilt sind (Fig. 3). 
Wir erhalten durch Integration von (II.4) tiber y mit den Grenzen 0 
und 2z und mit Hilfe der Beziehung (a.1) (die mit a bezeichneten Be- 
ziehungen sind im Anhang angefiihrt): 


oe) oy. 
= |S Nea 


H,xr=m | Kae) h(ar)- ean 


Ada. (II.5) 


0 


J, ist eine Besselsche Funktion. Die neue Lésung hat nur die Tangential- 
komponente H, x,, wahrend die Radialkomponente H, x, verschwindet. 
Im folgenden werden wir deshalb den Index » bei der Bezeichnung des 
Magnetfelds fortlassen, da es sich stets um die allein vorkommende 
Tangentialkomponente der Feldstaérke handelt. 

Eine entlang der z-Achse periodische Lésung mit der Perioden- 
lange / erzeugen wir durch Uberlagerung von unendlich vielen Lésungen 
(11.5) im Abstand / entlang der z-Achse (Fig. 3y). Die dabei entstehende 
Summe von Integralen kann mit Hilfe von (a.2) und (a.3) so umgeformt 
werden, da die Integration méglich ist (a.4). Wir miissen dabei aller- 
dings die Falle 0<r<o und y>o unterscheiden. Mit den Bezeich- 
nungen J, und Kk, fiir die modifizierten Besselschen bzw. Hankelschen 
Funktionen mit Index # und mit 


B, = [4 + (22f2)?}, 


Stabilitat einer zylindrischen Phasengrenzflache 437 


wobei m eine ganze Zahl bedeutet, erhalten wir: 


ie = ies ,cosm 7% . I, (B,,r) Ky (B, 0) fir 0O<r<g 
7 

Hy = =2 «cos *** .1,(B, 0) Ky (6,1) fiir r>0 (I1.6) 
0 

Ep = 1; €) = €9 = -+::=2. 


Die Singularitaten der Lésungen (II.6) liegen auf Kreisen, deren Mittel- 
punkte auf der z-Achse liegen. Nun iiberlagern wir Lésungen mit ver- 
schiedenen Kreisdurchmessern 9 und erhalten damit eine weitere L6- 
sung von (II.1), bei der die Singularitaten auf Kreisscheiben legen, die 


wu 


Fig. 3x—6. Verteilung der Singularitaten zum Aufbau neuer Lésungen. « Singularitat der Elementarlésung 

(11.3) im Quellpunkt Q. # Singularitaten auf Ring in der Ebene €=0 mit Radius @ fiihren zur Lésung 

(11.5). y Singularitaten auf Ringen mit Radius po, die sich entlang der ¢-Achse periodisch im Abstand / 

wiederholen, fiihren zur Lésung (II.6). 6 Singularitaten auf Kreisscheiben verteilt, die sich im Abstand / 
entlang der C-Achse wiederholen, fiihren zur Losung (11.10) und (11.11) 


einander im Abstand / entlang der z-Achse folgen (Fig. 36). Es steht 
uns dabei frei, die einzelnen Lésungen bei der Uberlagerung mit ver- 
schiedenem Gewicht anzusetzen. Wir fiihren die vorerst beliebige Ge- 
wichtsfunktion /(9) ein und integrieren die mit /(@) multiplizierten Aus- 
driicke (II.6) von 9 =0 bis g@=9. 9 ist also der Durchmesser der Kreis- 
scheiben. Bei Vertauschen von Integration und Summation erhalten wir: 


@ 


i am Y' e,cosm —"* . Ky (B,7) [ f(0)- 1.8, 0) 40 fiir 7>0 


. 


fe +a (I1.7) 


H, ist periodisch in z mit der Periodenlange /. Es geniigt daher im fol- 
pentlan bei der Untersuchung der Eigenschaften unserer Lésungen, sich 
auf den Streifen 0<z</ zu beschranken. Wir miissen uns fiir eine 
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geeignete Gewichtsfunktion entscheiden. Wir wahlen aus gleich zl er- 
érternden Griinden eae (IL.8) 


wobei « ein vorerst beliebiger Parameter ist, den wir jedoch sogleich 
in der Weise einschranken wollen, daB er nur solche Werte annehmen 
soll, daB die Gewichtsfunktion stets positiv bleibt. Es muB also gelten: 


0<1—Ga?. (II.9) 


Die Wahl von f(9) nach (II.8) bedeutet eine Beschrankung der groBen 
Zahl von Lésungen, die durch (II.7) gegeben sind, auf eine zweipara- 
metrige, durch « und @ bestimmte Mannigfaltigkeit von Lésungen. Die 
Einftihrung von (11.8) ist zunachst willktirlich. Sie 1a8t sich vom physi- 
kalischen Standpunkt aus nur dadurch rechtfertigen, daB die entste- 
henden Lésungen die von uns geforderten Eigenschaften haben. Vom 
mathematischen Standpunkt aus betrachtet, besitzt die gewahlte Ge- 
wichtsfunktion den Vorteil, daB die in (I1.7) stehengebliebenen Integrale 
im wesentlichen wieder auf Zylinderfunktionen fihren. 

Wir tragen (II.8) in (II.7) ein und verwenden bekannte Integral- 
formeln [(a.3) und (a.5)]. Aus Normierungsgriinden multiplizieren wir 
noch unsere Lésungen mit 0/(1—ao?), einer GréBe, die nur von den 
Parametern « und o abhangt. Somit erhalten wir als neue Lésung 
unserer Differentialgleichung (II.1): 


Dra 0 = DraTte} 1 
1 ay eat ») E, COS N > x 
0 
KGB, 115 (8,0) = (8, 7) — a OG (Bove (8) 6) 
CU ea 40: 
a Ts Oi Ae? Ie iii 
Hy Ginld/2 rarest z)— (11.10) 
Nie 2nz 1 
——* = qeerer Es a 
x [Li (8,7) Ko (8,0) + Ky (6,7) —«o? 1, (8,7) Ke (B,0)] 
Tt O22 7 = 6 0 aes 


Aus der vektoriellen Gl. (II.1) ergibt sich durch Anschreiben der Y- 
Komponente eine Differentialgleichung fiir H, |vel. Gl. (9) 1 Tear 
Man kann zeigen, daB die Lisung (11.10) gliedweise dieser Differential- 
gleichung geniigt. (11.10) ist also eine brauchbare Lésung von (II.4), 
solange die Reihen und die zweimal differenzierten Reihen konvergieren. 
Dies ist aber der Fall, da die Koeffizienten von cos (22n2/l) fir n> co 
wie exp(— 2an|r—@|/l) verschwinden. 
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2. Berechnung der Stromdichte 
‘ Die radiale Komponente J, » der Stromdichte sowie ihre axiale 
Komponente J.» berechnen sich aus den Londonschen Gleichungen 
[siehe z.B. Teil A, Gl. (10)] zu 


, éH 5 Aly 
ee pee 


4nd Oz” 4n6 or? 


c = Lichtgeschwindigkeit. 


Wir fiihren reduzierte Stromdichten de und Is ein, die aus den ur- 
springlichen durch Division mit c/4%6 entstehen. Die reduzierten 
Stromdichten sind den Feldstaérken dimensionsgleich. 

Aus (11.10) erhalten wir: 


Es ia + ese a2 = Ey COS N a x 
‘ 0 
X [Ko (By 7) Lo(Bu8) — Ko (Bu 7) — 28° Ky (Bu 7) To(B,3)) 
ULE ateroe 
Fone a 6 t=67 ¢ 
he Gind/2 +r 1—a@? Sin (— 2) ; 
2m ra 2 . ss (11.11) 
ey 4—ap? 2 En Sin” — * 


x 3 iL, (6,7) Ky (8,0) + Kk, (B, 7) = 0" IG (6,7) Ky (8,0) 


= Tt DOG cone ft 
=: = ves at (i) es | 
Lp Sin 1/2 ae } 


= 2 =: cos 1 aiid 
1 1—ao? 7” a 


x [Lo (Bn 7) Ky (6,0) = Ky (Bn 4) a aor ly(B, r) K(B, 0) | 
ir 07 = 6; -0US=2S4. 


Wie beim Feld werden auch die Stromdichten im Bereich O0<7<@ 
durch die Gl. (11.11) nur im Streifen 0 <z</ dargestellt. AuBerhalb 
dieses Streifens sind sie periodisch in z fortzusetzen. 


3. Naherungsformeln fiir Feld und Stromdichte fiir, >1 undo >1 
Die Ausdriicke (11.10) und (11.11) fiir Feld und Strom gelten streng. 
Im folgenden wird uns nur der Fall sehr groBer Werte von 7 und @ 
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interessieren. Dann kénnen an Stelle der Zylinderfunktionen deren 
asymptotische Entwicklungen verwendet werden. AuBerdem werden 
die Glieder mit Produkten von Zylinderfunktionen groB gegeniiber den 
Gliedern mit Zylinderfunktionen allein. Wir erhalten dann aus (I1.10) 
und (11.11) die Naherungsformeln: 


a 1 0 al Bee Ne PE —By(r—G) 1 
A, i =e a LS é mS 
0 n 
= Onl 2 sui 3 0,375,007 | 4 5 
fine SIE 42] BEL ge | 
Bn 2 > Bn ié Q ‘ 
+ It 1 vere 1 
i SN ene sin w= og nt OK 
p ri=ar yy 72 * Y : 
n 
tes n (II.12a) 
- 3 a8 LO" 5 
x {1 o P| festa 7+ 3 0,375 %@ E = >| oie 
Ch Rea Oe uae Bn rar Dh 
De ee BS cosa 2 -ePalt—@ 1 > 
2P 1 1—ao? ie Cas) 1 e [et 
0 
= D425 i at 0,125a02 [4 15 
x {1a 2 ee F | ! Bape 20 ya 
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Beschranken wir uns im Augenblick mit den Werten von ¢ auf die Um- 
gebung von r=o. Dann wird 

— —- 

£H144/; | =1 + 42: 

€ i # 
A,, A, sind kleine KorrekturgréBen, die vernachlassigt werden kénnen, 
wenn |@ —7| eine gewisse GréBe unterschreitet. Ist dies der Fall und 
sind bei gegebenem « die Werte von o und 7 derart, daB folgende Un- 
gleichungen erfiillt sind: 


1 4 4 1 4 1 
a a nr | 
io 9° Re 1 0" Py pS 
a0? sl a 0? al 
ee | eee 
Le a = 05 the a 
dann vereinfachen sich die Gl. (II.12) weiter zu: 
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4. Eigenschaften der eben abgeleiteten Losungen fiir Feld und Stromdtichte 
Wir wollen nun einige Eigenschaften der eben gewonnenen Lésungen 
untersuchen, und zwar fiir den speziellen Fall y>>1. Dieser Fall interes- 
siert uns allein im Hinblick auf den Vergleich mit den Experimenten. 
a) Die in z periodischen Funktionen H, und J,, sind gerade, Jj,, 
ist ungerade Funktion von z. Dies ergibt sich aus den Gln. (II.7), (11.10) 
und (11.11). Fiir yoo gehen Feld und Stromdichten gegen 0. 

b) Die radiale Komponente der Stromdichte j,, verschwindet fir 
z=0 und r> 6, sowie fir z=//2 und alle ry. Die Stromlinien sind also 
an diesen Stellen parallel zur z-Achse. 

c) Es gibt verschiedene Wertebereiche von 7 in denen sich Feld 
und Stromdichte ganz verschieden verhalten. 

a) r<1. Dieser Bereich wird, wie bereits bemerkt, hier nicht naher 
untersucht. 

B) r>>1, @>1,@—1>>1. Es sind die Naherungsausdrticke (I1.12b) 
brauchbar, wobei jedoch die zweiten Glieder auf der rechten Seite 
wegen der Exponentialfaktoren gegentiber den ersten vernachlassigt 
werden kénnen. Die Gln. (I1.12b) reduzieren sich dann zu: 


It O V4 S72 en L 
SD Riese ee 
P Ginl/2 vr 1—ao? 2 


So 1 D 4— ar Be l ” 2 
hp Gind/2 7 1—ap2 Sin (> z] (11.14) 


2 fe Ti en 
Ip Gin//2 1 ae? Cof | 2). 


vy) r>1, 0-1, 0<eo—rsit. Es sind die Naherungsausdriicke 
(I1.12b) brauchbar, jedoch miissen die zweiten Glieder auf der rechten 
Seite, die Reihen mit den Exponentialgliedern, beriicksichtigt werden. 

6) r->1,0>>1,7— 0 > 0. In diesem Bereich gelten die Gin. (II.12a). 
In den Reihen miissen um so weniger Glieder beriicksichtigt werden, 
je groBer r—o@ ist. Bei geniigend groBem ~—o tragt nur mehr das 
jeweils erste Glied der Reihen merklich zu den Summen bei. Feld und 
Stromdichten nehmen dann exponentiell ab. Mit zunehmendem 7 — 6 
nimmt jedoch des starker ab als dees weil bei vi das erste Glied zu 
n—=1 gehdért, bei J,, zu n=O. Strom und Feld verlieren die periodische 
Abhangigkeit von z immer mehr, je gréBer r—o wird, weil die Glieder 
mit =O beziiglich z konstant sind. 

d) Wenn im Bereich c.6 die Werte von 7,9 so groB sind, daB die 
Naherungen (II.13a) brauchbar sind, dann sind, wie aus diesen Be- 
ziehungen unmittelbar zu ersehen ist, Feld und Stromdichte vom Wert 
des Parameters « unabhangig. 

In Fig.4 wurde der Verlauf einiger Stromlinien im Bereich 
l/4<2<31/4 und fiir 71, @>>1, @—r>>1 (Bereich c.f) gezeichnet. 
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Die Stromlinien wurden nach der Beziehung 
Pew Aa (11.15) 


berechnet. Z ist eine beliebige, reelle Konstante. Fiir H, wurde die 
erste der Gl. (II.14) verwendet. DaB die Beziehung (II.15) wirklich 


i 


lA — —— = 


6-3-0" 6-210" @-70" ‘iF 


Fig. 4. Stromlinie der Lésung H, im Bereich //4< z< 31/4. Es wurde die Stromlinie gezeichnet, die durch 
die Punkte @; //4 und @, 31/4 ginge, wenn die verwendete Naherung (11.14) dort noch giiltig ware. Die ein. 


: 1 
zelnen Kurven unterscheiden sich nur durch den Wert von «. a, = a (4 — 23.0404) cg = Fa (4 — 15,9 - 1074) ; 


1 1 
ze BOCA EE) = a ee or Gas 
Xs = 5a" 7,95 + 10-4); x, =F (4 —3,97 - 10-*) 


eine Stromlinie darstellt, ergibt sich aus den Gln. (17) bis (20) in Teil A. 
Die Konstante Z wurde so gewahlt, daB bei verschiedenen Werten des 
Parameters % die Stromlinie stets durch die Punkte 9, //4 bzw. 0, 31/4 


' 
Fig. 5. Verlauf der Stromlinien der Losung Hp fiir konstantes x 


gehen wiirde, wenn dort die verwendete Naherung noch brauchbar ware. 
Fig. 4 zeigt daher in erster Linie den EinfluB von a. In Fig. 5 wurde 
qualitativ der Verlauf einiger Stromlinien, wie er sich nach «) bis 0) 
ergibt, fiir einen konstanten Wert von «, gezeichnet. 
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III. Zusammensetzung der periodischen Lésung H, mit einer nicht- 
periodischen Hy zur Gesamtlésung Hg. Die Grenzbedingungen 
Die Summe zweier Lésungen von (II.1) ist wieder eine Lésung, auch 
kann jeder Summand noch mit einer beliebigen Konstanten multi- 
pliziert werden. Eine nichtperiodische Lésung von (II.4) ist 


Haka (III.1) 


Mit der eben abgeleiteten periodischen Lésung H, bilden wir eine neue 
Lésung, die Gesamtlésung: 


HAH, + BH). (III.2) 


A und B sind vorerst beliebige, reelle Konstante. Die zu (III.1) gehérige 
Stromdichte hat nur eine z-Komponente, welche lautet: 


Jin — KG): (genes 


Wir schreiben das Quadrat des Betrags der Stromdichte i an, die zur 
Gesamtlésung H, gehért. Es lautet, da sich die Stromdichten vektoriell 
addieren: 


Fe Tee BT a a ea (111.4) 


Im folgenden werden wir, wo es die Deutlichkeit erfordert, in unseren 
Ausdriicken fiir Feld und Strom stets die Ortsvariablen und die Para- 
meter « und @ angeben. Wir schreiben also kiinftig 


A, =H, [2;7;0;«]; Hy = HAy[r]; In= Jon usw. 


Nun wollen wir die Grenzbedingungen auf der Phasengrenze Supra- 
leiter—Normalleiter anschreiben. Auf der Phasengrenze muB das, 
durch die felderzeugenden, auBeren Stréme hervorgerufene 1/7 pro- 
portionale Magnetfeld stetig an das Feld im Supraleiter anschlieBen. 
Ist Hy das in einem vorgegebenen Abstand 7 durch die felderzeugenden 
Stréme hervorgerufene Magnetfeld, dann muB8 fiir die Koordinaten 
79, 29 der Phasengrenze gelten: 

“oF = A{H, [i 70503] + BHy[ra]}- (IITs) 
Dies ist die Gleichung fiir die Phasengrenzflache in impliziter Form. 
Da sie eine Rotationsflache ist, geniigt die Untersuchung eines durch 
(111.5) gegebenen Schnittes der Flache mit einer Ebene durch die Ro- 
tationsachse. Die Schnittkurven sind zugleich Stromlinien, was in A 
allgemein gezeigt wurde. Zur Bestimmung der Form der Phasengrenze 
kann man also entweder (III.5) oder die der Lésung (III.2) zugehérigen 
Stromlinien beniitzen. Die Form hangt noch weitgehend von der Wahl 
unserer Konstanten A, B und der Parameter %,o ab. Zur Bestimmung 
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von A und B verwenden wir die in der Einfiihrung bereits begriindeten 
Bedingungen, daB die Grenzflache stets durch die Knotenlinien gehen 
und daB die Stromdichte auf den Knotenlinien immer den kritischen 
Wert J, (kritische Stromdichte in reduzierten Einheiten) haben soll. 
Aus diesen Bedingungen erhalten wir mit (III.4) und (III.5): 


Hy, = A{H,[/4;7; 030] + BHy[r}}, (11.6) 
Je = A{h,(/4;7, 0:0] + Bin PY + 42{ Jo (43730; a). | (IIL) 


Wir bemerken, daB H, nicht mehr frei wahlbar ist, sobald f, gegeben 
ist. Lassen wir namlich unsere Grenzflache durch geeignete Drehungen 
um die Knotenlinien in eine ungestérte, glatte Zylinderflache tiber- 
gehen, wobei sich Feldstarke und Stromdichte auf den Knotenlinien 
nicht andern, dann haben wir iiberall auf der Zylinderflache die Feld- 
starke H, und die Stromdichte [. Da Stromdichte und Feldstarke 
in diesem Fall durch (III.1) und (III.3) gegeben sind, muB gelten: 


ety a ee ard 
ko kw AON 
Mit der Abkiirzung 
Ky (7) 
k= — —)— 
Ko (7) 


ergibt sich der Zusammenhang 
HF]. (III.8) 
Die Gln. (III.6) und (III.7) konnen nun dazu beniitzt werden, bei vor- 


gegebenen Werten der Parameter 9 und « die A und 6 zu berechnen. 
Wir erhalten nach elementarer, hier nicht wiedergegebener Rechnung: 


Palast RJ, pll/4: 7;0;0))*+% (Sep ll/4: oes aoe: 0; ae (III.9) 
2 Hy (7) {Hp[l/4; 7; 0; 4] —k Jepll/4; 7; 0; a]} 
fe ee eee eee (111.10) 
Hy /4;7;0;a]+ BHyI[r] 


Die Parameter « und 9 sind noch frei wahlbar. Durch kontinuierliches 
Veraindern dieser Parameter kénnen verschiedene Formen der Phasen- 
grenzflaiche erzeugt werden, die stetig ineinander tibergehen. Man kann 
die Zahl der Parameter auf eins reduzieren, wenn man einen belebigen, 
funktionalen Zusammenhang zwischen « und 9 vorschreibt. Wir machen 
folgenden speziellen Ansatz mit der Konstanten y(<1): 

a= (1—y). (111.11) 


g 
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Die Wahl gerade dieses Ansatzes hat folgenden Grund: Betrachten wir 
unsere periodische Lésung H, und im besonderen den Bereich, in dem 
die Gln. (11.14) giiltig sind. Die Stromlinien der zu A, gehorigen 
Stromdichte berechnen sich aus (II.15). Zu jeder Stromlinie gehort 
eine Konstante Z, die bestimmt werden kann, wenn ein beliebiger 
Punkt 7,2, bekannt ist, durch den die Stromlinie gehen soll. Aus 
(11.14) erhalt man dann: 

Cee (111.12) 
Setzt man das so errechnete Z, sowie H, aus (11.14) und « aus (L144) 
in (11.15) ein, dann erhalt man als Gleichung fiir eine Stromlinie, die 
durch 7,, 2, geht: 


= 


1—(1—y) Z| Gof (5 —2)= [1-1-7 


2 


Goi (+ —a). (111.13) 
0 0° 2 

Wir erkennen aus ihr, daB eine Anderung von @ nur zu einer @ proportio- 
nalen Streckung oder Verkiirzung der Stromlinien in v-Richtung fiihrt, 
die ihren allgemeinen Verlauf nicht beeinfluBt. 


Da A, B und « jetzt nur noch Funktionen von 9 sind, ist der einzige, 
in der Gesamtlésung H, und in der Bestimmungsgleichung fiir die 
Phasengrenze vorkommende Parameter 9. Im Fall o<vy verliert H, 
in der Umgebung von 7 weitgehend den periodischen Charakter, da wir 
uns dann in dem in Kapitel II unter c.d beschriebenen Bereich be- 
finden. In mindestens dem gleichen MaBe mu8 dann auch H, seine 
Periodizitat beztiglich z verlieren. Im Fall @>>7 dagegen ist H, stark 
von z periodisch abhangig. Dies trifft auch fiir H, zu, sofern in (III.2) 
das erste Gled recht groB oder von der gleichen GréBenordnung ist 
wie das zweite. Ob dies der Fall ist, hangt vom Verlauf von B ab, der 
hier nicht ohne weiteres zu tibersehen ist. Wir werden aber im nachsten 
Kapitel an Hand eines Zahlenbeispiels zeigen, daB BHy mit zuneh- 
mendem @ sehr klein und sogar 0 werden kann. Beziiglich des Verlaufs 
der Phasengrenze ist zu erwarten, daB diese im Fall o<7 wegen der 
schwachen Abhangigkeit der Gesamtlésung H, von z in der Umgebung 
von 7 eine nur wenig deformierte Zylinderflache ist. Im Fall 9 >>7 
dagegen ist wegen der starken Periodizitat als Grenzfliche eine stark 
deformierte Zylinderflache zu erwarten. Wir werden diese Erwartungen 
tiber die Form der Phasengrenze in Abhangigkeit vom Parameter 9, 
die durch allgemeine Uberlegungen tiber die Eigenschaften der Funktion 
H, begriindet wurde, in Kapitel IV bestatigen. Bei unserer Unter- 
suchung der durch (III.5) gegebenen Grenzflaiche werden wir uns im 
folgenden nur auf solche Wertebereiche von o beschranken, fiir die 
stets d=0und BS 0. Diese Einschrankung ist physikalisch verninftig, 
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da sie besagt, da8 wir nur solche Lésungen der Londonschen Gleichungen 
betrachten, bei denen die Richtung der magnetischen Kraftlinien sich 
sicher nirgends umkehrt. — Wir wollen noch bemerken, daB fiir o<r 
und 7>>1 die Periodizitat von H, sehr gering wird, daB damit aber 
noch nicht gesagt ist, daB sie in der Grenze fiir 0-0 verschwindet. 
Das bedeutet, daB fiir @ +0 die Phasengrenze nicht in die vollig glatte, 
zylindrische Flache tibergeht, sondern daB eine geringe periodische 
Stérung verbleibt. Es soll jedoch hier der Grenzfall o—0 nicht weiter 
untersucht werden, weil das Verhalten der Stromdichte bei sehr kleinen 
Stérungen aus Teil A bereits bekannt ist. 


Wir wollen nun die Beziehungen anschreiben, mit deren Hilfe bei 
gegebenem Wert von @ die kleinste Entfernung 7* von der Zylinder- 
achse am Ort der starksten Einschniirung (z=//2), sowie die gréBte 
Entfernung v** am Ort der gré8ten Ausbauchung (z=0) berechnet 
werden kann. Aus (III.5) erhalten wir: 


(111.14) 


| 


= 


A {H,[0; 7**;0; a] + BHy[y**}}. 


Die Stromdichten auf der Phasengrenze am Ort starkster Einschniirung 
bzw. groBter Ausbauchung ergeben sich aus (III.4), wobei zu beachten 
ist, daB die v-Komponente der Stromdichte bei z=0 und //2 ver- 
schwindet: 


A {J p25 7%; 0; 0] + Bin lr*} 


JIey(03 7**; 0; |] + Bin [r**]}- 


An den gleichen Stellen, also bei 7,=7*, 2 =//2 und 7,=7**, z=0 
berechnen wir die Differenzen aus den absoluten Betragen der Strom- 
dichte und der kritischen Stromdichte. Ihr Vorzeichen sagt aus, in 
welcher Weise das Gleichgewicht auf der Phasengrenze gestért ist. 
Ist die Differenz 0, dann herrscht an der betreffenden Stelle Gleich- 
gewicht; ist sie groBer als 0, dann ist das Gleichgewicht so gestort, dab 
die Grenzflache in den Supraleiter hinein verschoben wird, ist sie 
kleiner als 0, wird sie in Richtung des Normalleiters verschoben. Ftihren 
wir als Abktirzungen neben (III.8): 


pe ay : = osllee Sh (111.16) 
TEs [v*] ; Jin real 
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ein, dann erhalten wir durch elementare, hier nicht wiedergegebene 
Rechnung mit Hilfe der Gln. (III.14) und (III.15): 


Aiea oe a 
= pep aol: r*;0; 0] — H,[l/2; 7*; @; a]}+ 


(111.17) 


A a = ; — 
Wal {he Ep L0: vrs OO et Oat D> o]} + 
1 7 Shes 
Tat ee 


Die Gln. (I11.17) sind fiir die Auswertung sehr unbequem. Wir wollen 
daher fiir die erste der Gln. (III.17) einen Naherungsausdruck angeben, 
dessen Brauchbarkeit an folgende Voraussetzungen gebunden ist: 


ai ba Orr Arse Pe ay . * . B Hy [7] 

0 S10 ee Feats SO FRe ITE cei SN (LIL AS) 
Die vierte dieser Bedingungen bedeutet anschaulich, daB auf den sog. 
Knotenlinien der EinfluB der durch die Singularitaten erzeugten Lésung 
der wesentliche ist. 

Sind die Bedingungen (III.18) erfiillt, dann sind fiir H, und J,, die 
vereinfachten Beziehungen (11.14) verwendbar. Mit ihrer Hilfe erhalten 
wir aus (III.10) als Naherung 

~, Ho Sinl/2 . 


pe Ty oe) 
a of 1/4 


(14 —« 7) 


(11.10) 


I | >) 


und weiter, indem wir beachten, daB in unserem Falle k und k, mit 
gentigender Genauigkeit gleich —1 gesetzt werden kénnen, durch 
Einsetzen von (III.19) in (111.17) und unter Verwendung von (III.11). 


|Z/2;7*5 0; «| |S] ~ Hy x 


| tg 9) 8 + 28) — 2 
aie i aes eate 


(I11.20) 


Die Stromdichte am Ort der starksten Einschntirung hangt nach (III.20) 
bei gegebenem y,7 und / von r* und @ ab. r* und 6 sind aber nicht 
voneinander unabhangig, da sie die erste Gl. (111.14) erfiillen miissen. 
Man kann bei der Auswertung von (III.20) entweder 6 als veranderlichen 
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Parameter ansehen, wie wir das bisher taten, und y* nach (I11.14) be- 
rechnen und einsetzen. Man kann nun aber auch, und das werden wir 
im folgenden Kapitel tun, 7* als frei wahlbaren Parameter nehmen und 
muB8 dann 9 bestimmen. 

Nun wollen wir noch Naherungsausdriicke anschreiben fiir die Be- 
rechnung der Form der Phasengrenze und der Stromdichte auf ihr, 
und zwar fiir den speziellen Fall B=0. Dieser Fall tritt, wenn er iiber- 
haupt auftritt, was nicht von vornherein gesagt ist, be1 einem bestimm- 
ten Parameterwert 0, von 6 ein. Zu B=O gehort eine bestimmte Form 
der Grenzflache. Voraussetzung fiir die Brauchbarkeit der Naherung 
ist, daB die Ungleichungen 


Cate 1s ae 2 dt Oy eer et TT) 


erfiillt sind. Dann kann zur Berechnung von A Gl. (111.19), zur Be- 
rechnung von H,, ie und fis kénnen die Gln. (11.14) verwendet 
werden. Durch Einsetzen von (III.19), (11.14) und (111.14) in (III.5) 
erhalten wir nach einigen, hier nicht wiedergegebenen Rechnungen die 
Gleichung fiir die Phasengrenze: 


Yo = Be 01 | 1 i (4 y) = lta (2/2 — 2) ve (ITI.22) 
Fiir das Quadrat der Stromdichte auf der Phasengrenze, geteilt durch 
das Quadrat der kritischen Stromdichte erhalten wir aus (11.14, 27), 
(111.11, 19, 22) und (III.8) 


7 2 


Tq (i/2 — 49)| (1—y) 


9 ~ ae =2 ¢ ; =F 
i 1—[1-a=9 =| Sof 1/4 
0% | Cof (/2 — 2) (111.23) 
as ¥ = 2(1—y)/&, —, Gof (/2—~%) |? 
0, 72 oj 1/4 
i (1 =a) De 


Wir besitzen nun sowohl strenge Lésungen fiir die magnetische Feld- 
starke, fiir die, zu diesen Lésungen gehdrenden Phasengrenzflachen 
und fiir die Stromdichte, als auch Naherungsausdriicke, die unter Um- 
standen fiir eine rechnerische Auswertung giinstiger sind. Es ist jedoch 
sehr schwierig, aus den ziemlich umfangreichen Gleichungen allgemeine 
Schliisse iiber das Verhalten der Stromdichte auf der Phasengrenze 
zu ziehen. Der Grund dafiir ist, daB der Verlauf der Funktionen H, 
nicht genau genug bekannt ist. Wir werden daher im nachsten Kapitel 
ein konkretes Beispiel ins Auge fassen und dieses zahlenmaBig so weit 
durchrechnen, wie dies fiir unseren Zweck ndtig ist. 
Z. Physik. Bd. 151 30 


450 M. NABAUER und G. U. SCHUBERT: 


IV. ZahlenmaBige Berechnung eines Beispiels 


Dem Beispiel, welches wir nun untersuchen wollen, legen wir folgende 
Zahlenwerte zugrunde: 


7 =0,46-108; 1=62%; y=4-10". 


Der Wert von 7 wurde im Hinblick auf die Experimente gewahlt, weil 
die in ihnen beobachteten zylindrischen Phasengrenzen Radien von 
etwa 2,3 cm hatten. In Vielfachen der Eindringtiefe 6 (etwa 5 - 10-® cm) 
gemessen, ergibt dies den verwendeten Zahlenwert. Die Stérungslange / 
wurde so klein genommen, da bei einer infinitesimalen Stérung der 
in Teil A berechneten Form die Stromdichte bei einer Ausbauchung 
ansteigt, bei einer Einschniirung abfallt, die Grenzflache also labil ist 
gegeniiber diesen Stérungen. Nach Teil A ist dies der Fall fiir alle Sto- 
rungslangen, die kleiner sind als /,=30-10. Andererseits sollte die 
Storungslange nicht zu klein sein. Dies deshalb, weil von F. BEcK [2] 
bei anderer Gelegenheit eine kleinste zulassige St6rungslange eingefiihrt 
worden war (siehe dazu Teil A, letzter Absatz); St6rungslangen kleiner 
als 10° cm (=2,0 in red. Einheiten) sollten danach nicht méglich sein. 
Die von uns gewahlte Storungslange 67 ist fast um eine Zehnerpotenz 
gr6Ber als die von BECK vorgeschlagene, kleinste zulassige Lange. Die 
Folgerungen, die sich aus der Untersuchung unseres Beispiels ergeben 
werden, gelten daher in jedem Fall, sowohl, wenn es eine kleinste zu- 
lassige Stérungslange gibt, wie auch, wenn dies nicht der Fallist. y wurde 
so gewahlt, daB beim gréBten untersuchten Wert von 6 (o=9,; B=0) 
die Phasengrenze so stark gestért ist, daB die Abweichung von der un- 
gestérten, zylindrischen Flache auf jeden Fall im Experiment hatte 
bemerkt werden miissen. 

Wir berechneten mit Hilfe der Ausdriicke (II.13) durch Aufsum- 
mieren der Reihen die Funktionen 


A, [145753 0; a]; i MUS 03 8); Fep (U4; 75 05 @] (IV.1) 
im Bereich —6<9—7< +11. 


Sie haben als einzige Veranderliche den Parameter 9, da 1/4 und 7 
feste GréBen sind und « nur von @ abhangt. Der Verlauf ist in Fig. 6 
dargestellt. 

Aus den Uberlegungen in Kapitel II.4.c wissen wir daritber bereits 
folgendes: fiir @—7 <0 miissen A, ee und ve mit @ annahernd 
exponentiell ansteigen, weil in den Reihen (I1.13) dann nur die ersten, 
unter Umstanden sogar nur das erste Glied beriicksichtigt werden 
mussen ; fiir @—7 >0 dagegen nahern sich ae tLe und Ibe den Funk- 
tionen (11.14) asymptotisch an. In der Umgebung von 6 —7 =0 muB 
daher ein Ubergang der beiden Verhaltensweisen erfolgen. Dieser 
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Ubergang ist gerade in der Fig. 6 dargestellt. Wir erkennen in der 
linken Halfte den nahezu exponentiellen Verlauf der Kurven, in der 
rechten Halfte biegen sie um und nahern sich den ebenfalls eingezeich- 
neten Asymptoten an. Bei der Berechnung der Reihen wurden so viele 


Vy [ U/4, FB, ¢] und Gin! a) ar 
ro [ Ut; FB; e/ una mo Z gee 
ta 


p SinliZ 


Sey [1/4 7.6, 00] 


Gof 2/4 gz co 
7D GinlzZ 6 7-6" 


Se a 2 
4 —— 


“Gof U4 § 7-aF* 
Ginl/?2 F 7-ag* 


coe 
ee 


Ws #5 Cais 
Fig. 6. Die Funktionen Jrp 4; 73 0; a], Jen lY/4; 75.6; a] und Hp[l/4;7;6;a] fiir y =0,46-108 und 


1 
c(t £O) 
Q* 


Glieder beriicksichtigt, daB der relative Fehler, der durch das Abbrechen 
der Reihen und durch Verwendung der Naherungen (I1I.13) an Stelle 
der strengen Ausdriicke (II.10) und (II.11) hervorgerufen wird, fir H, 
und oo kleiner als 7%, fiir J,, kleiner als 3% ist. be A 
Die Darstellung der Funktionen (IV.1) nach Art der Fig. 6 ist im 
Bereiclig (7 0) micht mehr zweckmaBig, weil hier zwischen den 
genauen Kurven und ihren asymptotischen Darstellungen kaum mehr 
unterschieden werden kann. Wir spalten unsere Funktionen deshalb 
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folgendermaBen aut: 


A, (t /4; 700 — Wy —_ We (IV.2a) 
AULS ra ax] = wel | RI, (IV.2b) 
Ns (2/4; | == | || — Ys| 1 F5 (LV-2¢} 
mit [vgl. (11.12) und fee. 
Cofi/4 oO 1—a7? ie 1— a7? . | 
Wi = —t —— = + — Se wy Ts ae <= = 5 
Sin Wo y 1—«a0 PI Syigiyee Noes, 
pace nN IU 1 
es No = | ee —Bn(@—;) f Ney. 
— = 8, COS [==] 0 @ HV say == Fema) OY 
ee ce ee deg B; * 
0 
= 17% 1 
My Haw ee —Bn ( 
~ * >) &, cos (=| RE 
0 
Cofi/4 2 a«@ a. |) Ome zd 
e| = — cae — —- es 6.cos j——— 
Wall Giny/2 @ 1—«@? 1 7 fo a | 2) 
OM ad ok earz aee | Wg oma es Us Oh ein rayne 
ad ‘Boe: sai Gml/4 @ 1—a9? (IV.3) 
It = IC it 
Na nae —Pni@—r) 2 - 
7 Dy En ©OS ( eé B 
0 
rs Cid tia: lia O77 at 1 1—a72. 
TA eet spoglie Urge rue hy ns IPR cp See 
Gini/2 7 1—«@ 2 Cofl/4 1—ao 
It oS 25t IC 1 
| == & IN e ‘, —Bn(@—7) f el aS 
ws||R| = j > ey E, 1 j sin i € B {1 + bw 
0 
nm <= 2 1 
—~ SS a ee sin e Pn ( (@—-r) ke 
erry d Bi 


und geben im Bereich 6< 
belle 1 an: 


i | 


7311 die Funktionen», bis », in Ta- 


Tabelle 1 
ee | 6 7 | 8 9 10 11 
Ph, 301-1074 | 304:10-4 | 307-104 310-1074 313-10-¢ | 316°10° 
| 2,48-10-4 1,02°10°4 | 0,407-1074 0,160-107-4 | 0,0618-10-4 | 0,0262: 
val ==/5,24 4074 |= 3,99-407% || 3,45 °1074.| =93,22310-4, |, = 3,48 -10 44 — 340- 
IRI | 301:10-4 304-104 | 307-1074 310°10-4 Sle oOr | 316: 
Ws va 1,47°10-* | 0,541-10°* | 0,196-10-4 | 0,0712-10"4 | 0,0254-1074 |0,00892- 10+ 


Die relativen Fehler von y, und y,/|| sind nicht gréBer als 3°/oo, 


moet ia nicht gr6Ber als 1% und von y,/|&| und y;/|k| nicht gréBer 
als 3% 
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Mit Hilfe der y, bis y; in Tabelle 1 kénnen wir nun die GroBen A 
und B nach (III.9) und (III.10) als Funktionen von o bzw. o—7 be- 
rechnen. Das Ergebnis ist in Fig. 7 dargestellt, in der als Ordinaten 
die GréBen A/H, und B- Hy [7] aufgetragen sind, die sich von A und B 
nur um die konstanten Faktoren 1/H, und Ay (7| unterscheiden. Die 
Genauigkeit von A/H, ist gleich der Zeichengenauigkeit, die Genauigkeit 
von B- Hy [7] ist durch senkrechte Striche angedeutet. 

Aus Fig. 7 sehen wir, da 4/H, positiv ist und sich mit 0 tn Bereich 
6S0—7SX11 nur wenig andert. B ist bei @—?7=6 ebentalls positiv, 

r 


BH, [7] | A/y 

30 
7.97774 

ime 
0 

6 eo 6 g 70 Ti Om 
Fig. 7. B-Hy[y] und A/H, als Funktionen von @6—} fiir 7 = 0,46- 10° und g= a (1 —4 = 40-4) 
oe 


Mit zunehmendem po nimmt es jedoch schnell ab, erreicht bei 6 —7 =10 
den Wert 0 und wird dann negativ. Dieses Verhalten von B wurde 
bereits in Kapitel III, S. 446 erwahnt. Zu B=O gehdért der Parameter- 
wert 0,10. Lassen wir, um die Form unserer Phasengrenze zu variieren, 
o, von kleinen Werten ausgehend, anwachsen, dann ist @, der gréBte 
fiir uns brauchbare Parameterwert, da wir, wie bereits erwahnt, negative 
Werte von B nicht in den Kreis unserer Betrachtungen einbeziehen. 

Wir wollen nun die Formen der Phasengrenzflache bestimmen, die 
zu verschiedenen Werten von o gehéren; allerdings werden wir uns 
wegen des Rechenaufwands nur auf zwei Werte von 9 beschranken. 
Die zu diesen Werten gehdrenden Formen lassen sich stetig ineinander 
iiberfiithren durch Verandern von 9, weil alle vorkommenden Funktionen 
in dem untersuchten Bereich stetige Funktionen von g sind. Die beiden 
Werte von 0 und die, der Fig. 7 entnommenen, zugehérigen Werte von 
B. Hy[yv] und von A/H, sind: 

a == 9 -- £, et Pp OOO A hilg == 45, 

Oy i 0 ne Duel || a0 Ai Tip 3150) 
Sowohl in Fall a) als auch fiir b) muB die Phasengrenze durch die 
Knotenlinien gehen, da dies eine der Bedingungen war, mit deren Hilfe 

Z. Physik. Bd. 151 30b 


454 M. NABAUER und G. U. SCHUBERT: 


die Konstanten A und B bestimmt wurden. Der Radius starkster Ein- 
schniirung 7* und gréBter Ausbauchung 7** muB nun, mit Ausnahme 
von r* im Fall b), aus den Gln. (111.14) ermittelt werden. Es sind dies 
transzendente Gleichungen in 7* bzw. 7**, deren Auflésung graphisch 
oder mit Hilfe numerischer Naherungsmethoden erfolgen kann. Dazu 
ist allerdings noch die Kenntnis der Funktionen H, |//2;7; 0; «] und 
A, [Orr oxo] erforderlich. Fiir A, [/2;7;0; a] bentitzten wir die erste 
der Gln. (11.14) zur Bestimmung von 7* im Fall a) und iitberzeugten uns 
nachtraglich mit dem so gewonnenen r*, daB die Verwendung von 
(11.14) zulassig ist. H,[0;7; 0; «] berechneten wir durch Aufsummieren 
der Reihe in Gl. (II.13a). Die Funktion ist in Fig. 8 dargestellt, in der 
auch die, ebenfalls aus (II.13a) berechnete Stromdichte am Ort der 
starksten Ausbauchung Teste v;0;a} dargestellt ist. Der gréBte rela- 
tive Fehler ist 2,1% fir H, und 1,1% fiir eee Eigenthch hangen 
A, |0; 75,0; 0) und Fe: v;0;a] von zwei GréBen, der Entfernung 7 
und dem Parameterwert 9 ab. Eine hier nicht wiedergegebene Fehler- 

abschatzung zeigt jedoch, daB in dem unter- 


O4 suchten Bereich und innerhalb der angege- 
tp Ay [0.7.6,aJund benen Genauigkeit die Funktionen nur von 
Ty, Sep [0.7,6,00] der einen Veranderlichen y—o abhangen. 

y=4 10" Im Fall bj ast es emfacher, 7* aus (11122) 
G3 


zu berechnen, als (111.14) aufzuldsen. Aus 
(III.22) erhalt man die Form der Phasen- 
grenze im Bereich 7 —7)>>1 und damit auch 
den speziellen Wert 7* von 7. 

Wir erhielten folgende Werte fiir 7* 


und 7**: 
Tabelle 2 
o—-r PaO Net Sy 
a) 9 S65) 2 
b) 10 |5580 13 
0 oe. A — 


7 5 7-6 . 
g a Aus der Tabelle erkennen wir also: 


Fig. 8. Magnetische Feldstarke es : ° F Lh és 
Hy (0; 7; 05a] und Stromdichte Verschieben wir die Singularitaten unserer 


Jep (05 756; a] Lésungen so, daB ihr durch 6 gegebener Rand 

von 9+7 nach 10+7 wandert, dann ver- 

gréBert sich der Radius der gréBten Ausbauchung 7** von r** = 7 +12 
auf 7**—y +13. Im Gegensatz zu dieser geringen Anderung von r** 
verkleinert sich der Radius der starksten Einschniirung von 7* =7 — 8,6 
aut 7*—=y7—5580. Bei der verhdltnismaBig kleinen Verschiebung von 6 


dndert sich also die ,,Tiefe’ r**—y7* unserer raéumlichen Storung um 
mehy als zwei Zehnerpotenzen. 
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Wir haben demnach eine Phasengrenze, wie wir sie in Kapitel I 
forderten. Sie stellt eine periodisch deformierte Zylinderfliche dar, 
die stets durch die Knotenlinien geht. Die GréBe der Deformation 
laBt sich durch Verandern des Parameters 9 innerhalb weiter Grenzen 
variieren. Auf dieser Grenzflache wollen wir nun — und dies ist das 
Ziel unserer Rechnungen — die Stromdichte bestimmen. Wir beschran- 
ken uns wegen des groBen Rechenaufwands auf die Orte starkster Ein- 
schniirung und gréBter Ausbauchung, also auf 7* und 7**. AuBerdem 


meen wis bereits, dab in den Wig lite, * 00] “Lhe 
Knotenlinien die Stromdichte ge- Hp 


rade den kritischen Wert [ hat, 
weil die Konstanten A und B so 
bestimmt wurden, daB dies der 
Hallust<Firg=-(0, +. 7** wurde 
die Stromdichte aus der zweiten 
der Gln. (III.17) berechnet. Dazu 
ist die Kenntnis von k, 1h is ee 
pl 1210777" 5.05. a)» erforder- " 
lich. Wir erhalten diese GroBe 7-$000 7-¥000 F-3000 F:2000 00 PF 
direkt aus Big. 8, wenn wir be- oe ee ee oe a 
denken, daB sich ky wegen des starksten Einschniirung und der kritischen Strom- 
Ss = ee dichte, normiert auf die konstante Feldstarke H,. 
groBen Wertes von r** (7**>>0 >7 ieee 
=(0,46-10°) nur umetwa —1-10°° = 946-108: a= —4-10-4)-B —F=9 und 40 
von —1 unterscheidet. Sowohl fiir ee 
ear =9 wie auch fiir @—7=10 erhalten wir aus Tabelle 2 fiir 


7** —o den Wert 3 und entnehmen damit aus Fig. 9: 


GS 


* 


Fa lOs 72" toy Ol — BOR y** <0 ;\cc| = 0,0039.. 
Aus (III.17) ergibt sich fiir a) und b): 
| £[0; 7**; 0; «]| —| f|= +013. 


Die Stromdichte in 7** bleibt demnach beim Ubergang von Fall a) 
nach b) (innerhalb der angegebenen Stellenzahl) konstant und ist im 
Betrag gréBer als der Betrag der kritischen. 

Ganz anders verhalt sich die Stromdichte bei v*, dem Ort der 
starksten Einschniirung. Wir berechneten sie nach (III.20). In dieser 
Gleichung erscheint | {|—| {| als Funktion von @ und 7*. Es sind 
jedoch 9 und 7* vouemandes nicht unabhangig, zu jedem 9 gehort 
ein bestimmtes 7*. 6 Andert sich jedoch in dem von uns gerade unter- 
suchten Bereich sehr wenig, namlich von 7 +9 auf 7+10um 1, wahrend 
sich y* sehr stark dndert, von 7—8,6 auf 7—5580. Wir berechneten 
daher | E am Ort der starksten Einschniirung nach (III.20) nur 
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als Funktion vor 7* allein und setzten nacheinander fiir @ die Werte 
7-+9 und 7+10 ein. Es ergab sich beide Male innerhalb der Zeicher- 
genauigkeit dieselbe in Fig. 9 gezeichnete Kurve (nahezu eine Gerade). 
Es ist also die Stromdichte bei 7* in dem untersuchten Bereich 
praktisch von 9 nicht abhangig. Wir verwenden demnach hier, worauf 
wir bereits in Kapitel III verwiesen, als Parameter zum Verandern 
der Phasengrenze nicht mehr 9, sondern das in diesem Falle zweck- 
maBigere r*. 

Im Fall b) 6=7+10; B-Ay[7¥]=0 1aBt sich die Stromdichte 
nicht nur bei 7,=7*, sondern auf der ganzen Phasengrenze, soweit 


a = 
| r 
} = /=60 
| Krorenline 
' - 
; yp — S14 
J = 
176 70. ; 
| = 5 im uP 
ie 
' 
| Anoreniinie 
a U/y 
Qs | ' 
== 1 1 - — 
‘To 170-0510" %=0-025:70"* Fae ie 
va 
1 4 r 
Fig. 10. Phasengrenze flir 7 =0,46-10°; g=y7+10. B=0. a= 1—4-+10-4). Die an den einzelnen 


a Qe 
Punkten angeschriebenen Zahlen bedeuten | J,|/|J-|, den Quotienten der Betrage der Stromdichte auf der 
Phasengrenze und der kritischen Stromdichte 


%79<o0 gilt, nach (III.20) bestimmen. In Fig. 10 ist die Grenzflache 
fiir B=0O gezeichnet, wobei von Gl. (III.22) Gebrauch gemacht wurde. 
Die nach (II1.23) berechneten Werte fiir | £|/| {| wurden an den ent- 
sprechenden Punkten hinzugeschrieben. 


Wir fassen das eben festgestellte Verhalten der Stromdichte auf der 
Phasengrenze zusammen: 


Im untersuchten Bereich ist der Betrag der Stromdichte am Ort 
der gréBten Ausbauchung stets gréBer als der Betrag der kritischen 
Stromdichte. Bei einer VergréBerung von 7** bleibt die Stromdichte 
dort konstant. Am Ort der starksten Einschniirung, 7*, ist der Betrag 
der Stromdichte stets kleiner als der Betrag der kritischen Stromdichte, 
er hangt stark von 7* ab und ist um so kleiner, je kleiner 7* ist (Fig. 9). 
Dartiber hinaus konnten wir zeigen, da® bei der stdrksten von uns unter- 
suchten ,,Wellung, namlich bei 0 =0, der Betrag der Stromdichte nicht 
nur bei 7*, sondern auf allen den Teilen der Phasengrenze, fiir die 7 Fe 
gilt, klener ist als der Betrag der kritischen Stromdichte (Fig. 10) 
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V. Diskussion 

Durch unsere Rechnung in Kapitel IV haben wir festgestellt, daB 
es rotationssymmetrische Lésungen der Londonschen Gleichungen gibt, 
die zu Phasengrenzen von wellrohrahnlicher Form fiihren. Die Perioden- 
lange der Wellung war in unserem Rechenbeispiel 62. Die GréBe 
y** —y*, die wir mit ,,Tiefe’‘ der Wellung bezeichnen wollen, konnten 
wir von 20,6 bis 5593 (in Vielfachen der Eindringtiefe 6) kontinuierlich 
andern. In Millimeter umgerechnet ereibt dies’ “mit d= 5..40-° em. 
einen Bereich von 1,03 - 10-4 bis 0,27mm. In den Knotenlinien, den 
Schnittlinien der gewellten Phasengrenze mit der ungestérten, rein 
zylindrischen Grenzflache mit Radius 7 ist die Stromdichte auf der ge- 
wellten Flache konstant und hat den kritischen Wert J. Am Ort der 
groBten Ausbauchung ist sie im untersuchten Bereich stets groBer als J, 
am Ort der starksten Einschniirung kleiner als J fiir alle Tiefen der Wel- 
lung. Nach dem in Kapitel I Gesagten tritt also keine Stabilisierung der 
Phasengrenze bei gr6Beren Amplituden ein, da dies nur dann der Fall ware, 
wenn die Stromdichte bei 7** kleiner als J, bei 7* gréBer als f wiirde. 

Um den Verlauf der Funktion G=F+V bei zunehmender Tiefe 
der Wellung zu erkennen, kénnen die Ungleichungen (1.2) verwendet 
werden. Sie setzen allerdings die Kenntnis der Stromdichte auf der 
ganzen Phasengrenze voraus und nicht nur an einzelnen Punkten. Nach 
den in Kapitel III abgeleiteten Beziehungen laBt sich die Stromdichte 
liberall berechnen. Wegen des damit verbundenen Aufwands an nume- 
rischen Rechnungen wurde darauf verzichtet, da nach den bisherigen 
Ergebnissen kein Zweifel besteht, daB die Stromdichte nicht nur am 
Ort der staérksten Einschniirung 7*, sondern iiberall im Bereich der 
Einschniirung (//4<z)<31/4) kleiner als ff ist (dies zeigt auch die 
Berechnung der Stromdichte im speziellen Fall 6 =0 auf einem gr6Beren 
Teil der Phasengrenze, s. Fig. 10!), und daB sie nicht nur am Ort der 
groBten Ausbauchung 7**, sondern iiberall im Bereich der Ausbauchung 
(—1/4<z)<+1/4) J, tibersteigt. Wir kénnen demnach folgern, daB G 
bei einer Verstarkung der Deformation der Phasengrenze in dem von 
uns untersuchten Bereich stets abnimmt. G hat also kein Minimum 
und die Phasengrenze ist daher, wie bereits bemerkt, nicht stabil. Mit 
dieser Feststellung ist der Zweck unserer Untersuchung erreicht. Von 
den in Kapitel I angefiihrten zwei Méglichkeiten zur Erklarung des 
Widerspruchs zwischen Theorie und Experiment scheidet die zweite 
Méglichkeit aus und es verbleibt nur die erste, daB namlich die Lon- 
donsche Theorie der Supraleitung in ihrer jetzigen Form nicht ausreicht 
und einer Erginzung bedarf. Diese Forderung wurde in den grund- 
satzlichen Ausfiihrungen von W. MEISSNER [3], sowie in Teil A bereits 
ausfiihrlich diskutiert, so daB sich ein weiteres Eingehen auf diese 


Frage hier eriibrigt. 
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Weiter sei folgendes bemerkt: Gegen unsere Betrachtungen konnte 
vielleicht der Einwand erhoben werden, daB wir nur eine sehr spezielle 
Deformation untersucht haben. Zum Nachweis, daB die urspriingliche 
zylindrische Phasengrenzflache grundsatzlich instabil ist, gentigt aber 
der Beweis, daB ivgendeine endliche Deformation zu einer Phasengrenz- 
flache fiihrt, bei der das Gesamtsystem einen tieferen Wert von G be- 
sitzt. Auf jeden Fall muB sich die zu einem vielleicht méglichen stabilen 
Zustand gehérige Phasengrenzflache von der urspriinglichen mehr unter- 
scheiden als die von uns gefundene. 

Bei der Untersuchung des Verlaufs der Funktion G bei virtuellen 
Verriickungen gingen wir von den Gleichgewichtsbedingungen fiir den 
isothermen Fall aus. Wollte man die Dynamik des Ubergangs von der 
zylindrischen zu einer deformierten Grenzflache untersuchen, so miiBte 
man die beim Ubergang Supraleitung—Normalleitung auftretende 
Warmetonung, sowie die Joulesche Warme in die Uberlegung einbe- 
ziehen. Wegen der Jouleschen Warme ware die Thermodynamik der 
irreversiblen Vorgange anzuwenden. 


Anhang 
Verschiedene in Kapitel II verwendete Beziehungen. 
= ES co ~|s—c] via 
= = D4 Ey, COS M (y ae Pp) | Tt (A 0) In (A7) Ss Adi. (a.1) 
m=0 0 \1 +2 
Jn, sind Besseltunktionen -vom Index mm; e4==15 6 44. —2 (velasdie 


letzte Formel auf S. 204 bei MaGNuS-OBERHETTINGER [4] mit k=z) 


+ 00 ade + 09 + co 
> e— |z—nl| 1-2? — >. e— (nl—2) i472 Ae Ss ea (2+nl) 1+? 
— oo srl 0 
(S9) [o.e) 
— p— (l—2) 1-7 nlyi+a/2 >—zV1+22 \) 1yi+22 
‘ a ee eee (a.2) 
0 
eT EE ee 9 Coll lacey) Vaal 
2 aoe wey) PRIM s esa 
Sin | — e 
pall eat | 
Cof lU/2— 2) i+ 2] 
: i! 
/i+ 2 Sin > Vira 
PUNE 25 
ee cos n Zz oo ny 
ib a 2 ye ankn eae (a.3) 
222 n ee pis nN 2 = 
n=0 10 a S50 se A?) n=0 Hat Pn 


eo 15 hog = 259B, = marl) 
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(vgl. MacNus-OBERHETTINGER [4], S. 213 mit rein imaginaérem «) 


: = (a.4) 
satis paeenica Hit O27 = 9 


Vr 16,0) Ki (6,7) fiir r> 0. 


I, und kK, sind modifizierte Besselsche bzw. Hankelsche Funktionen 
(s. ERDELYI u. Mitarb. [5], S. 49). 


Ki, 41(%) I, (%) 5 K,, (x) T,41(%) — (a.5) 


(s. ERDELYI u. Mitarb. [6], S. 80). 
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Aus dem Forschungslaboratorium der Siemens-Schuckertwerke Erlangen 


Uber die Stérung eines Lichtbogens 
durch Tauchsonden 
Von 
G. MULLER 
Mit 17 Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. Februar 1958) 


Zur Aufklarung der Stérung eines Lichtbogens durch Tauchsonden wurden dunne 
Drahtsonden durch einen stromstarken, frei-brennenden Lichtbogen geschlagen, 
deren Stéreffekte studiert und von diesen auf den Mechanismus der St6rursachen 
zurtickgeschlossen. Hiernach setzt sich die Bogenst6érung durch Tauchsonden aus 
zwei Komponenten zusammen: 1. Aus einer rein thermischen Storung dinner 
Sonden beim Durchgang durch die Bogenachse als Effekt einer teilweisen Ab- 
deckung des Hauptentladungskanals und 2. aus einer elektrischen Stérung als 
Folgen des Verlaufs der Stromspannungscharakteristiken in dem dem Sondenkreis 
parallelen Bogenteil, dann einer Plasmastromung im Bogen und schlieBlich des 
Kathodenmechanismus. 


I. Einleitung 


Zur Messung von Absolutpotentialen in stationdren Gasentladungen 
ist als einzige Methode das Abtasten des Plasmas mit Sonden bekannt. 
In Niederdruckentladungen kénnen nach der Langmuir-Mottschen 
Theorie [1] aus Sonden-Strom-Spannungs-Charakteristiken die wich- 
tigsten PlasmakenngréBen bestimmt werden. Der Ubertragung der 
Langmuir-Mottschen Sondenmethode auf Hochdruckentladungen, wie 
verschiedentlich geschehen ist (vgl. die Kritiken von Mason [2] und 
von FRAGSTEIN und ARNDT [3]), stehen grundsatzliche Bedenken gegen- 
iiber. Eine der wesentlichsten Schwierigkeiten, die bisher der Anwen- 
dung dieser Methode in atmospharischen Lichtbégen im Wege stand, 
betrifft die Stérung der Entladung durch die eintauchende Sonde 
selbst. Als erster Schritt auf dem Weg zu einer brauchbaren und zu- 
verlassigen Sondenme&methode fiir Hochdruckbégen mu deshalb der 
Mechanismus der St6rung durch Sonden untersucht werden. Erst nach 
dessen Klarung ist es sinnvoll, an die Fragen heranzutreten, welches 
Potential eine in eine solche Entladung gebrachte Sonde wirklich miBt 
und wie man Raumpotentiale des ungestérten Bogens aus Sonden- 
messungen gewinnen kann. 

Im folgenden wird der StéreinfluB bewegter, sowohl nach auBen 
isolierter als auch strombelasteter Sonden auf einen frei-brennenden, 
stromstarken Lichtbogen untersucht. Es wird gezeigt, daB sich die 
Storung aus zwei Komponenten zusammensetzt, einer rein thermischen 
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und einer elektrisch bedingten. Erstere kommt dadurch zustande, daB 
die Sonde ihre Umgebung abkiihlt und eine Zone schafft, die den frei- 
brennenden Bogen behindert und dadurch letztlich die Potentialver- 
haltnisse im Bogen stért. Nach zwei theoretischen Ansatzen wird 
die Ausdehnung der Stérzone aus der gemessenen thermischen Bogen- 
spannungserhohung berechnet und in befriedigender Ubereinstimmung 
mit direkten Beobachtungen gefunden. Zur elektrischen Bogenstérung 
tragen verschiedene Effekte bei, wie der Verlauf von Strom-Spannungs- 
Charakteristiken in den verschiedenen Bogenteilen, dann eine Plasma- 
stromung im Bogen mit einem sehr groBen EinfluB auf den der Anode 
vorgelagerten Bogenteil und die thermische Tragheit der Kathode. 


II. MeBmethoden 


Die experimentellen Untersuchungen wurden an einem vertikalen, in 
langsam str6mendem Argon frei-brennendem Lichtbogen hoher Strom- 
starke durchgefiihrt*. Als 
Kathode diente ein ange- 
spitzter Wolframstab, als 
Anode eine Kupferkalotte ; 
beide Elektroden waren 
wassergekiihlt. Durch die 
Bogensdule wurden auf 
horizontalen Ebenen mit 
rund 150 cm/sec Geschwin- 
digkeit diinne Metalldrahte 
von 0,17 bis 1mm Durch- 
messer aus verschiedenen 
Metallen als Sonden_be- 
wegt, die iiber einen regel- 
baren Widerstand Rs, 
und einer Gleichstromspan- 
nungsquelle V mit einer 
der beiden Elektroden elek- Fig. 1, Schaltskizze 
trisch verbunden waren 
(Fig. 1). Mit der Spannungsquelle konnten der Sonde beliebige Poten- 
tiale aufgepragt werden; der Widerstand im Sondenkreis diente zur 
Sondenstrombegrenzung. 

Die Bogenstérungen wurden nach zwei Methoden untersucht. Bei 
ihrem Aufenthalt im Bogen greift die Sonde auf verschiedene Weise in 
den Entladungsmechanismus ein. Alle diese Eingriffe stéren letztlich 


* Dieser Bogentyp wurde in unserem Laboratorium von Busz-PEUCKERT und 
FINKELNBURG eingehend untersucht und in mehreren Ver6ffentlichungen be- 


schrieben, man vgl. [4]. 
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die Potentialverhaltnisse im Bogen, was sich unter anderem in Bogen- 
spannungsainderungen auBern mu. Diese wiederum beeinflussen den 
gesamten Bogenstromkreis und rufen unter anderem eine Stérung der 
stationdaren Bogenstromstarke hervor. Zur Analyse der Bogenstorungen 
durch Sonden registrierten wir daher den Verlauf von Bogenspannung, 
Bogenstrom und Sondenstrom im Moment des Durchgangs der Sonden 
durch den Bogen. Zum Teil verwendeten wir dazu einen Kathodenstrahl- 
oszillographen, teilweise auch einen Schleifenoszillographen und versuch- 
ten aus dem Verlauf der so gewonnenen Oszillogramme auf die von 
der Sonde im Plasma hervorgerufenen Stéreffekte riickzuschlieBen. 

Neben den elektrischen haben wir auch optische Untersuchungen der 
Bogenstérung durch Sonden durchgefiihrt. Dies geschah teilweise 
durch Momentaufnahmen des Bogens im Augenblick des Sondendurch- 
gangs. AuBerdem haben wir mit einer an anderer Stelle [5], [9] be- 
schriebenen hochauflésenden Zeitlupe die Einzelvorgange beim Durch- 
gang der Sonde durch die Bogensdule verfolgt. 


III. Phanomenologie 

Die Fig. 2 bis 4 zeigen Momentphotographien des Argonbogens mit 
eingetauchter Sonde. In Fig. 2 wird eine aus 0,3 mm starkem W-Draht 
bestehende Schleife als kontinuierliche Sonde langs zu ihrer Achse 
durch die Bogenséule bewegt und der Bogen in Sondenrichtung photo- 
graphiert. Im linken Bild schaut man von oben auf die Sonde; rechts 
sieht man die Sonde von links vorne. Man erkennt um die Sonde einen 
deutlichen Dunkelraum, der bereits schon vor PoLLAK [6] und Ma- 
SON [2] beobachtet und als Plasmakiihlzone qualitativ richtig gedeutet 
wurde. An der oberen Sondenseite ist der Dunkelraum nur schwach 
erkennbar, er dehnt sich nach der Seite aus und zieht sich weit nach 
unten. Die unsymmetrische Lage des Dunkelraumes um die Sonde 
ist die Folge einer Plasmastrémung im Bogen, die — wie MAECKER [7] 
gezeigt hat — immer von Stellen hoher Stromdichte ausgeht und nach 
Stellen geringerer Stromdichte gerichtet ist. Oben iiber dem Bild 
befindet sich die Kathode mit Brennfleck als Strémungserzeuger. Die 
Strémung staut sich an der Kathodenseite der Sonde und engt hier 
die Kiihlzone ein. Auf der Anodenseite dagegen verbleibt ein Stré- 
mungsschatten, der als ausgedehnter Dunkelraum sichtbar ist. Im 
nachsten Abschnitt folgen Rechnungen, die eine gute Bestatigung der 
Richtigkeit der Deutung dieses Dunkelraumes als Plasmakiihlzone geben. 

Die folgenden Figuren geben Zeitlupenaufnahmen vom Durchgang 
einer 0,5 mm starken W-Sonde durch die Argonbogensdule wieder. In 
Fig. 3 wird die Sonde isoliert durch den Bogen gefiihrt. Aus der Rich- 
tung des Stroémungsschattens, der als Dunkelraum auf der der Kathode 
abgewandten Sondenseite zu sehen ist, erkennt man die Richtung der 
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Plasmastré6mung im Bogen. Sie ist in der Bogenachse axial auf die 


node gerichtet und hat eine um so gréBere radiale Geschwindigkeits- 


komponente, je weiter die Sonde von der Bogenachse entfernt ist. Die 
Sonde selbst ist auf einigen Bildern durch einen Reflex an ihrer Ober- 
flache erkennbar. 


ea a4 4 94 4:7 5 
*6 006685 6 & 


Fig. 3 und 4. Zeitlupenaufnahmen vom Durchgang einer 0,5 mr starken W-Sonde durch die Argon 
bogensaule (zeitlicher Bildabstand 0,9 msec). 3 Mit isolierter Sonde. 4: Sonde mit 50 Amp strombelastet 


Fig. 4 zeigt Zeitlupenaufnahmen einer strombelasteten sonde: Die 
Sonde war in diesem Fall gegen die Anode gepolt und zum Zwecke 
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einer groBen Stromentnahme aus dem Bogen bis zur halben Bogenstrom- 
stirke mit Hilfe von mehreren hintereinandergeschalteten Autobatterien 
positiv vorgespannt. Der elektrische Durchbruch von der Sonde zur 
Bogensdule findet zu einer Bogenstelle in der Nahe der Anode statt und 
tritt zu einem Zeitpunkt ein, in dem sich die Sonde noch auBerhalb der 


Fig. 5 und 6. Oszillogramme von Sondenstrom Js, und Bogenspannung Ug mit steigender Strombelastung. 
Zeitmarke: 100 Hz; Sondenweg zwischen zwei Zeitmarken: 1,5 cm. 5: Sonde gegen Kathode gepolt. 6: Sonde 
gegen Anode gepolt 


Saule befindet. Dies wird verstandlich durch eine Plasmastauung vor 
der Anode infolge des Aufpralls des Plasmastrahls. Nach erfolgtem 
elektrischem Durchbruch wandert die Bogenansatzstelle mit Annahe- 
rung der Sonde an die Bogensdule von der Anode weg in Richtung 
Kathode bis zu einer Saulenstelle mit minimalem Abstand zur Sonde. 
Mit Eindringen der Sonde in die Saule verschwindet ein Teil der der 
Sonde zugewandten anodischen Sdule, da die Sonde dem anodischen 
Bogenteil den Sondenstrom entzieht, und es verbleibt im Gebiet zwischen 
Sonde und Anode ein ausgedehnter Dunkelraum. 
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Je nach Strombelastung der Sonde setzt frither oder spater Ver- 
dampfung der Sonde an ihrer Oberflache ein. Das leuchtende W-Plasma 
ist auf der Anodenseite der Sonde erkennbar. Sobald die Sonde in das 
Gebiet des Hauptstrémungsfeldes eintritt, wird der heiBe W-Dampf — 
ahnlich wie eine Fliissigkeit ein Hindernis laminar umstrémt — um die 
Sonde geschoben und flieBt als kompakter Plasmastrahl zur Anode 
ab. Die Richtung des Plasmastrahls gibt wiederum wie der Dunkel- 
raum des Strémungsschattens der Aufnahmeserie mit nicht-strom- 
belasteter Sonde (Fig. 3) die Neigung der Plasmastrémungslinien an. 
Nachdem die Sonde den Bogen verlassen hat, flie8t das im Sonden- 
bereich hoch aufgeheizte Plasma dem Argon-Gasstrom folgend entlang 
des Bogens ab, wahrend der Nebenbogen zur Sonde langs der gesamten 
anodischen Sdaule diffus ansetzt. 


Die Oszillogramme der Fig. 5 und 6 geben den Verlauf von Sonden- 
strom und Bogenbrennspannung wieder, wenn die Sonde die Bogensdule 
durchquert. In Fig. 5 war die Sonde gegen Kathode gepolt, in Fig. 6 
gegen die Anode. Die einzelnen Aufnahmen beider Oszillogrammserien 
unterscheiden sich durch die GréBe des Sondenstromes, der mit der 
Aufnahmefolge ansteigt. Das obere Oszillogramm gibt den Verlauf 
des Sondenstromes J;5,, das untere den Verlauf der Bogenspannung U, 
wieder. Man erkennt bei kleinem Sondenstrom eine kraftige Bogen- 
st6rung in Form einer Bogenspannungserhéhung lediglich beim Sonden- 
durchgang durch die Bogenachse. Sie findet man sowohl bei kathodi- 
scher als auch bei anodischer Polung der Sonde. Bei gréBeren Sonden- 
strémen treten neben der Bogenstérung in der Achse auch solche in den 
duBeren Bogenpartien auf, die mit Ansteigen des Sondenstromes gréBer 
werden. 

Auf diese Randstérungen kommen wir in Abschnitt V zuriick. Zuvor 
wenden wir uns der Diskussion der Bogenstorung in der Achse zu, die 
wir aus spater noch einzusehenden Griinden als thermische Storung 
bezeichnen. 


IV. Die thermische Bogenstérung durch Tauchsonden 


a) Behinderung der Entladung 


Die Bogenspannungserhéhung beim Durchgang der Sonde durch die 
Bogenachse tritt immer dann auf, wenn eine nicht-stromfiihrende Sonde 
die Bogenachse passiert (siehe die linken Oszillogramme der Fig. 5 und 6). 
Die GréBe dieser Stérung hangt einmal ab von der Starke der Sonden 
und zum anderen vom Bogenteil, durch den die Sonden geschwenkt 
werden. Je dicker die Sonde und je héher die Stromdichte des von der 
Sonde berithrten Plasmagebietes ist, um so hdher liegen auch die 
St6érungen. 

Z. Physik. Bd. 151 oa 
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Diese Beobachtungen lassen vermuten, daB die axiale Bogenstorung 
die Folge einer teilweisen Abdeckung des Hauptentladungskanals 
durch die Sonde mit ihrer sie umgebenden Kiihlzone mit herabgesetzter 
elektrischer Leitfahigkeit ist. Zur Verifizierung dieser Vermutung 
ziehen wir die Strombilanz heran. Im stationaren Bogen flie8t durch 
jeden Querschnitt der gleiche Bogenstrom: 


i= /7-dF =20E | o(7)-rar. (1) 
F 0 
Hierbei haben wir das Integral der Stromdichte iiber dem gesamten 
Entladungsquerschnitt / mit Hilfe des Ohmschen Gesetzes 7 =oE 
und wegen Rotationssymmetrie des Entladungskanals durch Einfiihrung 
ebener Polarkoordinaten in den rechts stehenden Ausdruck umgeformt ; 
o(r) ist die radial veranderliche elektrische Leitfahigkeit des Plasmas, 
E die an der betrachteten Stelle und iiber dem ganzen Bogenquerschnitt 
als konstant angenommene elektrische Feldstarke des ungestérten, 
frei-brennenden Bogens. 

Betrachten wir nun einen Augenblick, in dem sich die Sonde beim 
Durchqueren des Bogens gerade im Abstand x von der Bogenachse auf- 
halt. Infolge der St6rwirkung der Sonde habe sich der Bogenstrom I 
um AT und die Feldstarke der Sondenumgebung FE um AE geandert. 
Hierfiir lautet die (1) entsprechende Strombilanz 


I+AI=(E+ AE). (27 heen eee Ea y®) -dy), (2) 


wobei nun im Vergleich mit (1) an Stelle der stationaéren Werte die 
gestorten GréBen des Bogenstromes und der Feldstarke auftreten und 
in der Klammer die Differenz zwischen dem Leitwert des ungestérten 
Bogens und dem durch die Sonde bedingten Leitwertverlustes 


d f o(2? + y*) dy = 2d g(x) (3) 


mit: 
[ee) 


a(v) rv dr 


Vr a 
— x 


tune 3? Ses (0) 


g (x) ‘ Ga) 
fo(r)dr fiir x = 0 (Bogenachse) 


0 


steht*. d ist der langs der Sonde als konstant angenommene effektive 
Stérzonendurchmesser und ddy das Differential der Abdeckflache 


* Frau G. Busz-PEucKERT sei an dieser Stelle gedankt fiir die Uberlassung der 
zur Berechnung von g(#) [nach Gl. (3a)] erforderlichen gemessenen radialen Tempe- 
raturverteilung im Argonbogen und der berechneten elektrischen Leitfahigkeit des 
Argonplasmas in Abhangigkeit von der Temperatur. 
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(vgl. hierzu Fig. 7). Dem Ansatz (2) liegt die Annahme zugrunde, daB 
die Sonde die radiale Verteilung der elektrischen Leitfahigkeit nur 
am Ort ihres momentanen Aufenthaltes dandert. Diese Annahme gilt 
naherungsweise nur fiir Sonden, deren Durchmesser klein ist gegen 
den Durchmesser des Entladungskanals. Macht man nun noch als 
weitere Vereinfachung die Annahme, daB die Stérzone die Sonde gleich- 
formig umgibt und fiihrt man die meBbare Bogenspannungsstérung A Up, 
auf das Integral der Erhéhung 
des Bogengradienten iiber die 
Hoéhe d des gestérten Bogen- 
abschnittes zuriick, so kann 
man die effektive Feldstarken- 
anderung 
[AE dh 
eS 


durch die Bogenspannungsande- 
rung ausdriicken. Mit (1), (3) 
und (4) gewinnt man aus (2) 
einen Zusammenhang zwischen 
dem Durchmesser der Stédrzone d 
und der an einer beliebigen Stelle 
im Bogen der Entfernung x von 
der Bogenachse auftretenden 
Bogenstérung AU, und Alp Fig. 7. Skizze vom Bogenquerschnitt mit Sonde. 


@ =2rg = Sondendurchmesser, 
(5) d=2rp = Durchmesser der Stérzone 


f(d, AU,, Alz, x) == 0) 


Die beiden GréBen der Bogenstérung AU, und AT, sind nicht unab- 
hangig voneinander, sondern durch den Gesamtbogenstromkreis mit- 
einander verkniipft. Besteht dieser, wie in unserem Fall, nur aus Bogen- 
strecke und Stabilisierungswiderstand R, so gilt: 


Ug+RIp= Ug (Ux = Klemmenspannung), (6) 
woraus man: 
pe ee er (Oa) 
AUs R O05 


den Zusammenhang zwischen Bogenstrom- und Bogenspannungsande- 
rung, erhalt. Man erkennt unter anderem aus (6a), daB man durch eine 
gentigend hohe Klemmenspannung, mit der man den Bogen betreibt, 
das Verhiltnis (6a) beliebig klein halten kann, und daB die Bogenstrom- 
stérung immer mit entgegengesetztem Vorzeichen wie die Bogenspan- 


nungsstorung auftritt. 
34e 
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Driicken wir AI, nach (6a) durch AU, aus, so kann man (5) nach 
AUsz auflésen, und es lieBe sich fiir jeden Stérzonendurchmesser d der 
beim Durchgang der Sonde durch den Bogen auftretende Verlauf der 
Bogenspannungsstorung berechnen. Da jedoch der effektive Durch- 
messer der Stérzone nicht ohne weiteres bekannt ist, ziehen wir vor, 
umgekehrt zu verfahren, und bestimmen aus den gemessenen AU5- 
Werten die GréBe d. Die Auflésung des analytischen Ausdruckes (5) 
nach d ergibt: 


q=2. 28 P.a—a([r+ 4 ee {te (7) 


wobei E den stationaren Bogengradienten an der Stérstelle bedeutet, 
die Funktion g(x) sich aus (3a) ergibt und 


2) 
Jt 


1 Alley 1 Ip 


: 2 = —_ 7a 
2g(x) AUpZ 2g(*) Ux —Upg ( ) 


e= 


eine Korrektur bedeutet, die die Stérung des Bogenstromes bertick- 
sichtigt und im allgemeinen klein gegen 1 ist. 


b) Warmebilanz der Storzone 


Zur Behandlung der Warmestrombilanz machen wir die Annahme, 
daB in der nachsten Sondenumgebung, die wir als Stér- oder Kiihlzone 
bezeichnen, und die sich bei photographischen Aufnahmen als deutlich 
sichtbarer Dunkelraum gegen die Plasmaumgebung abzeichnet, keine 
Warmequellen vorhanden sind und da8 beziiglich der radialen Tem- 
peraturverteilung itiberall in der Stérzone stationares Gleichgewicht 
herrscht. Wir nehmen also an, daB die gesamte zur Sonde hin abflie- 
Bende Warmeenergie aus einem Plasmagebiet auBerhalb der Stérzone 
in diese einflieBt, sie durchquert und ungeschwacht die Sondenober- 
flache erreicht. Durch jeden zur Sonde koaxialen Zylindermantel 
innerhalb der Kiihlzone flieBt dann derselbe Warmestrom 


Ly = 2n7rljy (8) 


zur Sonde mit einer effektiven Sondenlange / und der Warmestrom- 
dichte 


iw = —*\T) grad 7, (9) 
wobei x(7) die als reine Temperaturfunktion angenommene Warme- 


leitfahigkeit der Sondenumgebung darstellt. Nach Einsetzen von (9) 
in (8) und Trennung der Variablen erhalt man 


ip d 
OC (10) 
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und nach Integration vom Sondenrand S bis zur duBeren Kiihlzonen- 


grenze P 
Tp 


F Tw vy 
| z(T)dT = — =" In ar (11) 
Ts 
Die bisherigen Uberlegungen betrafen die Warmestrombilanz um eine 
beliebig gewahlte, aber dann fiir die Integration fest beibehaltene 
Sonde. Jetzt werden wir die Beziehung (11) auf einen anderen Sonden- 
durchmesser anwenden und finden durch Quotientenbildung der 
Gln. (11) fiir zwei verschiedene Sonden einen Zusammenhang zwischen 
den Ausdehnungen der Stérzonen und den Warmestrémen. Indem die 
Werte der einen Sonde durch den Index 0 unterschieden werden, er- 
halten wir 


fxaT in{—= 

soe Bees ies YS (12) 
Tp Iw, ‘yp\ 
Pa n(72) 

T go ros? 


Dabei wurde von der Annahme Gebrauch gemacht, daB die wirksame 
Sondenlange fiir alle Sonden dieselbe sei, was so lange zutrifft, als die 
Sonde den Hauptentladungskanal durch einen zu groBen Durchmesser 
nicht aufweitet. Dies gilt sicherlich fiir gegenitber dem Durchmesser 
des Hauptentladungskanals kleine Sondenstaérken. Ausdruck (12) be- 
riicksichtigt auch, daB die Plasmatemperatur an der Oberflache ver- 
schiedener Sonden sich unterscheiden kann. Da aber x(7) eine mit der 
Temperatur im allgemeinen steigende Funktion (4) ist, werden die 
Beitrage héherer Temperaturen zum Integral fxdT am meisten bei- 
tragen, wahrend eine Variation der unteren Temperaturgrenze nur 
eine geringfiigige Anderung des Gesamtintegrals zur Folge haben 
wird. Hierin sehen wir die Berechtigung, die beiden Integrale der 
linken Seite von (12), die sich nur durch die untere Integrationsgrenze 
unterscheiden kénnen, einander gleich zu setzen, so daB ihr Quotient 
gleich 1 wird. Damit erhalten wir den relativen Verlauf des Verhalt- 
nisses von Radius der Stérzone und Radius der Sonde als Funktion 
des relativen Warmestromes zur Sonde zu: 


Y /yp\ \Fwollw 
is = (CZ)ah (13) 

Der Warmeeinstrom auf die Sonde kann aus den Werten der Anderung 
von Bogenspannung und Bogenstrom im Moment des Sondendurchganges 
abgeschatzt werden, indem man fordert, daB die im Moment der Stérung 
auftretende zusidtzliche Leistungsaufnahme des Bogens aus dem Ver- 
sorgungskreis allein dem Warmestrom zukommt. Dies ist jedoch nur dann 
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der Fall, wenn die schon zuvor gemachte Annahme zutrifft, daB die 
Sonde keine seitliche Aufbauchung des Bogens hervorruft. Anderenfalls 
hatte der Bogenkanal durch eine radiale Aufweitung eine groBere auBere 
Oberflache. Ein Teil der zusatzlich aufgenommenen Energie des Bogens 
wiirde dann durch den vergréBerten d4uBeren Kiihlmantel des Bogens 
nach auBen abflieBen, so daB nicht der gesamte Betrag der zusatzlichen 
Leistungsaufnahme durch den Warmestrom zur Sonde gelangen wiirde. 
Wir vernachlassigen diesen Bogenaufbauchungseffekt und bestimmen 
den Warmestrom J, aus der Differenz der Bogenleistung im unge- 
stérten und gestorten Fall zu: 


Lym Bln patel Ane To| = aes (14) 


1 — Us 
a ty 
he 


Das Glied AU,ZAT, ist als Korrektur zweiter Ordnung vernachlassigt 
worden. In der Umformung auf der rechten Seite wurde (6a) verwandt. 


c) Vergleich mit dem Experiment 


Zur Bestimmung des Durchmessers der Stérzone aus der Bogen- 
stérung ist einerseits nach (7) noch die Kenntnis der Feldstarke E des 
ungestérten Bogens erforderlich, andererseits beschreibt (13) nur den 
relativen Verlauf der Ausdehnung der Stdrzone in Abhangigkeit von 
Warmestrom und Sondenradius. Die Kombination der beiden Aus- 
driicke (7) und (13) dagegen bietet die Méglichkeit, sowohl Absolut- 
werte der Ausdehnung des Stérbereiches als auch die Feldstaérke aus 
den MeBwerten der Bogenstérung zu berechnen. Die Bogenlangsfeld- 
starke ergibt sich aus (13), indem man diesen Ausdruck mit E multi- 
pliziert und logarithmiert, zu: 


=, fate 2) fete 


wv Tyo 


Bs 


0 


wobei sich die HilfsgréBe <2 E nach (7) zu: 
ms 


Le ee: as é 2Ip 
ee + ae tf 1) 


allein aus den Werten der Bogenstérung und der Sondenstarke ergibt. 
Ist nach (15) und (16) die Feldstarke E bestimmt, so kann man mit 


ihr in (7) eingehen und gewinnt den Durchmesser der Stérzone um 
die Sonde. 


Zur Verifizierung unserer Ansadtze zur Deutung der axialen Stérung 
einer nicht-strombelasteten Sonde schlugen wir Zylindersonden aus 


Uber die Stérung eines Lichtbogens durch Tauchsonden A771 


Fe-, W- und Cu-Drahten verschiedener Stairken von 0,17 bis 1mm in 
mehreren Héhen durch einen 10mm langen Argonbogen, der mit 
Stromstérken von 150 Amp betrieben wurde. Nach dem in Kapitel II 
beschriebenen Verfahren wurden Bogenstrom und Bogenspannung re- 
gistriert und den Oszillogrammen die Werte der Bogenstérung in den 
verschiedenen axialen Bereichen entnommen (Fig. 8). Wegen der all- 
gemeinen Bogenunruhe, die sich in raschen statistischen Schwankungen 
von Bogenspannung und 
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Strom auBert, sind Werte a=4mmua Kothode 
kleiner Bogenst6érung durch et lle a 
die Sonde relativ unsicher 15 
und groBen Streuungen un- 
terworfen. Die besten Werte 
sind den Oszillogrammen an = 125 
Stellen gréBter Bogenstérung 
za entnehmen, also im Mo- 
ment des Durchgangs der = 
Sonde durch die Bogenachse. 
AuBerdem bietet eine Aus- 
wertung der Maximalaus- 
schlage den Vorteil, daB 
diese zugleich den genauen 45 
momentanen Aufenthalt der 
Sonde — namlich ihren 
Durchgang durch die Bogen- 
achse — bestimmen*. 
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Zur praktischen Auswer- 0 
; 0 025 45 G75 1 125 
tung haben wir wegen den aint 


Streuungen der MeBwerte Fig. 8. Maximaler Anstieg der Bogenspannung beim Durch- 
Hs US SUEZ NCCI en ape ene rey Neg elec 
Aufnahme zur anderen und in mehreren Hohen iiber der Kathode 

wegen den teilweise in Er- 

scheinung tretenden systematischen Unterschieden fiir die verschiede- 
nen Sondenmaterialien Sonden mit anndhernd derselben Starke ohne 
Riicksicht auf ihr Metall zu Gruppen zusammengefaBt und ihre MeB- 
werte gemittelt. Mit diesen so erhaltenen Mittelwerten sind wir in 
unsere Ausdriicke (16), (15) und (7) eingegangen und haben die in 
Tabelle 1 zusammengestellten und in den Diagrammen 9 bis 11 dar- 


gestellten Ergebnisse erhalten. 


*x Eine eventuell denkbar erscheinende Relaxation der Stérerscheinung ist nach 
Aussage von Experimenten, bei denen die radiale Verteilung von Sondenpotential 
und Bogenspannung gemeinsam registriert und einander zugeordnet wurde, nicht 
vorhanden. Siehe G. MULLER und W. FINKELNBURG [8]. 
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d) Diskussion der Ergebnisse zur thernuschen Bogenstorung 
Unsere Ansitze zur physikalischen Behandlung der thermischen 
Bogenstorung durch Sonden, wie sie in den vorhergehenden Abschnitten 
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Fig. 9. Sondenpotential Ug, und daraus gewonnene 
Feldstarkenverteilung E im 150 Amp-Argonbogen 
und die durch Kreise gekennzeichneten, aus der 


entwickelt wurden, leferten aus 
der meBbaren Bogenstérung die 
GroBen E und d. Diese sind auch 
direkt meBbar und wir kénnen 
auf die Richtigkeit unserer 
physikalischen Vorstellung vom 
Mechanismus der _ thermischen 
Bogenstérung riickschlieBen. 
Durch  Potentialsondenmes- 
sungen haben wir die Potential- 
verteilung in der Bogenachse 
langs der Bogensdule gemessen 
und durch Differentiation die 
Feldstarkeverteilung gewonnen 
(Fig. 9). Die durch Rechnung 
aus der Bogenstérung erhaltenen 
Feldstarkenwerte E (Tabelle 1) 
haben wir gemittelt und diese 
in Fig. 9 miteingetragen. Fiir 
4mm und 8mm vor der Kathode 
finden wir relativ gute Uber- 


Bogenstérung berechneten Feldstarkenwerte einstimmung, wohingegen der 
Tabelle 1 
| 
Sondendurch- | Stérung der HilfsgroBe Stoérung der Bogen- Durchmesser 
Abstand: messer Bogenspannung| | Bogenleistung | langsgradient | der Stérzone 
Sonde— d | 
Rathode G=21rg AUB ess ALg=Iy E =2rp 
{mm ] [V] [V/cm] [Ww] [V/cm] {mm ] 
0,183 0,44 61,7 51,8 diy 1,06 
0,245 0,56 51,0 63,9 10,3 1.17 
1 0,296 0,61 43,2 72,6 10,2 1,20 
0,49 0,82 29,18 94 10,9 1,34 
0,99 1,67 18,48 175 alse 
0,19 0,30 42,7 SHO ise 1,14 
a 0,293 | 0,36 29,76 42,9 7,7 1,23 
0,49 0,59 21,57 68,3 6,1 1,49 
1,0 0,99 12,6 118,5 HE 
0,18 0,26 39,0 30,4 5,6 1,60 
r 0,245 | 0,41 34,2 te) 33 1,90 
5 O29 OR nO e175 27,3 At) 4 1,84 
0,49 0,49 18,27 57,5 ao) 2,03 
0,99 0,794 10,74 SOR7; 2,42 
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1mm vor der Kathode gefundene Wert etwas weiter iiber der direkt 
gemessenen Feldstarkenverteilung liegt. Diese gréBere Abweichung 


wird aber verstandlich, wenn 
man bedenkt, daB die Sonde 
mit ihrer Stérzone bei Bo- 
gendurchquerungen kurz vor 
der Kathode so weit in das 
kathodenseitige Grenzgebiet 
der Saule hineingreift, wo 
die Feldstaérke zur Kathode 
hin bereits einen starken 
Anstieg erfahrt. Die aus 
der Bogenstérung ermittelte 
mittlere Feldstarke mu8 da- 
her héher liegen als die an 
der Stelle der Sonde wirklich 
vorhandene. 

Eine weitere Kontrolle 
unserer Rechenergebnisse ist 
dadurch méglich, daB wir den 
Bogen in Richtung der Sonde 
im Moment ihrer Bogen- 
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Fig. 10. Berechneter Durchmesser der Plasmastérzone fiir 
Sonden an drei verschiedenen Bogenstellen und abgeschatzter 
Dunkelraumdurchmesser (+) aus Momentphotographien 
vom Sondendurchgang in der Bogenmitte 


durchquerung photographieren, den Durchmesser des sichtbaren Dun- 
kelraumes ausmessen und mit den theoretisch erhaltenen Werten der 
Tabelle 1 vergleichen. Fig. 10 zeigt den Verlauf des aus der Bogen- 


storung bestimmten 
Durchmessers der St6r- 
zone in Abhangigkeit 
vom Sondendurchmes- 
ser fiir die drei ver- 
schiedenen Abstande der 
Sondendurchgange von 
der Kathode. Die vierte 
Kurve gibt den Ver- 
lauf der aus Moment- 
photographien gefunde- 
nen Dunkelraumdurch- 
messer bei Sondendurch- 
gangen durch die Mitte 
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Fig. 11. Hilfsgroge BE” in Abhangigkeit vom Sondendurchmesser @ 
D 


des Bogens. Die zu ersehenden Abweichungen erklaren sich aus zwei 
Griinden. Einmal miissen Ausdehnung von Stérzone und Dunkelraum 
nicht identisch sein, da erstere aus der Temperaturabhangigkeit der 
elektrischen Leitfahigkeit definiert, die DunkelraumgréBe aber von der 


A74 G. MULLER: 


Temperaturabhangigkeit der Strahlungsdichte des Bogenplasmas her 
bestimmt ist. Eine weitere Ursache fiir die Abweichung ist die, daB 
wir zum Hervorheben des Kontrastes von Dunkelraum und umgeben- 
dem hell leuchtenden Plasma die Aufnahmen so stark belichten 
muBten, daB der Bogen selbst tiberbelichtet wurde. Dadurch wird aber 
die gegeniiber dem ungestérten Plasma weniger hell leuchtende Stor- 
schicht am dueren Rand der Stérzone auf der Photoplatte noch voll- 
kommene Schwarzung hervorrufen, so daB die photographisch erfaBte 
Stoérzone gegentiber ihrer wirklichen Ausdehnung kleiner erscheint. 


V. Die elektrische Bogenstérung durch Sonden 


Neben der im vorhergehenden Abschnitt beschriebenen thermischen 
Bogenstérung einer nicht-strombelasteten Sonde tritt, wie aus den 
Oszillogrammen der Fig.5 und 6 hervorgeht, bei Entzug gréBerer 
Sondenstréme, die bereits mit dem Bogenstrom vergleichbar werden, 
eine weitere Bogenstérung auf. Im Gegensatz zur thermischen Stérung, 
die bei beliebiger Polung der Sonde beobachtet wird, treten diese 
Stérungen einmal nur bei positiven Sondenvorspannungen gegen- 
iiber dem umgebenden Plasma auf, denn — wie an anderer Stelle [5] 
genauer beschrieben wurde — ist nur eine gegen das Plasma positive 
Sonde fahig, gr6Bere Str6me dem Plasma zu entziehen. Zum anderen 
ist diese Bogenspannungsstérung nicht wie im thermischen Fall auf die 
unmittelbare Umgebung der Bogenachse beschrankt, sondern erstreckt 
sich tiber einen radial ausgedehnteren Bereich und greift um so weiter 
in die Bogenrandgebiete, je hdéhere positive Vorspannung man der 
Sonde aufpragt. Diese Bogenspannungsstérungen nehmen mit wach- 
sendem Sondenstrom zu; wir nennen sie daher ,,elektrische Stérungen“. 
Thr tiberlagern sich in der Bogenmitte die thermischen Stérungen, die 
weitgehend von der GréBe der elektrischen Stérungen unbeeinfluBt 
bleiben. 


a) Erklarungsversuch der elektrischen Bogenstirung 
aus Teilbogencharakteristiken 

Durch eine gegen die Kathode gepolte und positiv vorgespannte 
Sonde pragt man dem kathodischen Bogenteil den Sondenstrom als zu- 
sdtzlichen Bogenstrom auf. Der Bogenstrom vor der Anode dagegen 
bleibt infolge einer gegen die Brennspannung hohen Klemmenspannung 
in Verbindung mit einem entsprechend groBen Stabilisierungswider- 
stand annahernd konstant. Bei Polung der Sonde gegen die Anode be- 
halt die Stromstarke vor der Kathode ihren stationaren Wert bei und 
der anodische Bogenstrom wird um den Sondenstrom verkleinert. 

Es hegt nahe, die durch eine strombelastete Sonde hervorgerufene 
Bogenspannungsanderung auf eine Anderung des Potentialabfalles iiber 
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denjenigen Sdulenteil zuriickzufiihren, dessen Stromstirke durch die 
Stromsonde geandert wurde. Am anderen Bogenteil, dessen Stromstarke 
konstant bleibt, soll auch der Spannungsabfall ungeandert bleiben. Wir 
haben daher Teilbogencharakteristiken bestimmt durch Messen des 
Sondenpotentials einer bestimmten Plasmastelle bezogen sowohl auf die 
Kathodenspitze als auch auf die Anode in Abhangigkeit von der Bo- 
genstromstarke. Fig.12 5 
zeigt die Ergebnisse fiir 
drei verschiedene Lagen 
der Sonde im Bogen. 
Man erkennt insbeson- 
dere, daB im kathodi- 
schen Bogenteil nur 
steigende, im Bogenteil 
vor der Anode — selbst 
unter EinschluB eines 
groBen Teils der Saule — 
nur fallende Charakteri- ~-05 
stiken existieren. 

Zieht man diese Cha- 
rakteristiken zur Deu- 
tung der Bogenspan- 
nungsdnderungen beim 


| 
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Eintritt einer Sonde in —--=7mm v.d Kathode 
: oe mm ah yn ¥ 
die Bogensdaule heran, so A ie 


stellt man bei kathodi- 2 
scher Polung der Sonde Fig. 12. Stationare Teilbogencharakteristiken gemessen mit Poten- 


4 . : tialsonden (bezogen auf 1g~183 Amp). Oberer Teil: Sonde gegen 
eine nur qualitative Anode gepolt (fallende Charakteristik), Unterer Teil: Sonde gegen 
Riis ist cists pthc teP mY isa ee ie eee pei 
Die Bogenspannungs- 

erhohungen infolge kurzzeitiger Bogenstromzunahme in der der Kathode 
vorgelagerten Saule durch die Stromsonden fallen gréBer aus als der 
Anstieg des Potentialunterschieds zwischen Kathode und Sonde bei 
Zunahme des Gesamtbogenstromes. 

Véllig wiedersprechende Ergebnisse findet man jedoch bei anodisch 
gepolter Stromsonde. Hier sinkt die Bogenspannung im Moment des 
Eintritts der Sonde in den Bogen um so mehr ab, je héhere Stromstarke 
man der anodischen Bogensdule entzieht; ganz im Gegensatz zum 
Verlauf der negativen Charakteristik dieses Saulenteils, nach der eine 
Bogenspannungszunahme mit kleiner werdendem Strom beobachtet 
werden miiBte. Die Teilbogencharakteristiken koénnen also offenbar 
zur Deutung der elektrischen Bogenstérung teils nur qualitativ, teils 


iiberhaupt nicht herangezogen werden. 
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b) Messungen mit stationdren Sonden 

Zur Aufklarung dieser Diskrepanzen haben wir die bewegliche Sonde 
durch eine wassergekiihlte Hilfsanode als stationare Sonde ersetzt, die 
in die Bogensdule in verschiedenen Héhen eingefiihrt und ebenfalls 
wahlweise gegen Kathode bzw. Anode geschaltet werden konnte. 
Dadurch konnte genauso wie mit der beweglichen Sonde ein Strom dem 
kathodischen Bogenteil zusdtzlich aufgepragt bzw. dem anodischen 
Bogenteil entzogen werden. Eine zweite Hilfselektrode gleicher Art, 


Ux 


Fig. 13. Schaltskizze zur Messung des Spannungsverhaltens des anodischen und kathodischen Bogenteils 
bei Strombelastung einer in das Plasma eingetauchten Hilfsanode 


die jeweils in gleicher Héhe wie die Hilfsanode stationar in das Plasma 
eingefiihrt wurde, diente zur Messung von Plasmapotentialen am Ort 
der ersten Hilfsanode. GemaB der Schaltskizze der Fig. 13 konnte so 
der Spannungsabfall langs des Bogens von der Kathode zur Sonde U,, 
von der Sonde zur Anode U, und die Bogenbrennspannung U, bei ver- 
schiedenen am Widerstand Rs, einstellbaren Sondenstromstarken I<, 
gemessen werden. 

Diese vier MeBgr6éBen wurden mit einem Schleifenoszillographen 
gemeinsam registriert. Beispiele solcher Oszillogramme sind in Fig. 14 
und 15 wiedergegeben. Die statistisch verteilten Schwankungen der 
MeBgroBen entstammen der Bogenunruhe, die insbesondere von kleinen 
Kupferausbriichen am Anodenansatz des Bogens herriihren. Man er- 
kennt aus Fig.14, daB beim SchlieBen des Sondenstromkreises zur 
Kathode neben einer Spannungsanderung am kathodischen Bogenteil 
AUx auch eine im anodischen Bogenteil AU, auftritt, die beide additiv 
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die _Bogenspannungsinderung AU; ausmachen. Demgegeniiber ruft 
ein Sondenstrom Js, bei anodisch gepolter stationdarer Sonde (Fig. 15) im 
Gegensatz zu den Charakteristikenaufnahmen aber in Ubereinstimmung 
mit der elektrischen Bogenstérung bewegter Sonden eine Abnahme der 
Spannung zwischen Sonde und Anode hervor. 
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Fig. 14 und 15. Oszillogramme von Bogenbrennspannung Ug, Spannung Ug und Uy am kathodischen und 
anodischen Bogenteil und der Stromstarke Ig, der stationdaren Sonde. Zeitmarke: 10 Hz. 14: Bei Polung 
der Sonde gegen die Kathode. 15: Bei Polung der Sonde gegen die Anode 


Solche Oszillogramme wurden am 150 Amp-Argonbogen fiir Stel- 
lungen der Hilfselektroden in bei den vorhergehenden Untersuchungen 
bereits gewahlten drei verschiedenen Héhen fiir eine Reihe von Neben- 
stromstarken registriert und ausgewertet, indem wir uns auf die Spitzen- 
werte im Moment des SchlieBens des Nebenstromkreises bezogen haben. 
Denn diese Zeitpunkte entsprechen den Augenblicken, zu denen die 
Sonden in das Bogenplasma eintauchen und die ,,elektrische Stérung” 
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verursachen. Die Ergebnisse einer solchen MeBreihe sind in der Fig. 16 
dargestellt. Hiernach verursacht eine Stromerhdéhung vor der Kathode 
nicht nur eine Zunahme der Potentialdifferenz iiber diesem Bogenteil, 
sondern zugleich auch ein Absinken der Spannung am der Anode vor- 
gelagerten Bogenabschnitt. Die 
Bogenspannungsanderung — eT- 
gibt sich hieraus kleiner als 
der Spannungszuwachs  iiber 
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Fig. 16. Anderung der Spannungsverhaltnisse in Abhangigkeit vom kathodischen Zusatzstrom 
(AUg: ———; AUR: ; A4U4: —+—+-) 


Fig. 17. Bogenspannungsst6rungen durch die strombelastete Hilfsanode (Kurven) bei kathodischer (oben) 

und anodischer (unten) Polung der Sonde ftir drei verschiedene Lagen der Sonde im Bogen (1 mm vor 

Kathode: —-—+-—; 4mm vor Kathode: ; 8mm vor Kathode: -——) Bogenstérungen durch 
bewegte Sonden sind punktiert eingetragen 


die kathodische Sav: allein. Fig. 17 gibt den Verlauf der Bogen- 
spannurg s*érung mit der Strombelastung der Hilfselektrode sowohl 
bei Polung gegen die Kathode (oberer Teil) als auch gegen die Anode 
(unterer Teil), ebenfalls fiir die drei verschiedenen Stellungen der Hilfs- 
elektroden im Bogen. Zum Vergleich sind die MeBwerte der elektrischen 
Bogenstérung beim Eintritt bewegter Stromsonden in die Bogensdule 


als Punkte eingetragen. 
c) Diskussion der Stromstérung 


Fiir das Versagen des Erklarungsversuches der Bogenstérung durch 
Stromsonden aus dem Verlauf der Strom-Spannungs-Charakteristiken 
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der beiden Bogenbereiche Kathode—Sonde und Sonde— Anode (Rig. 412) 
miuissen zwei Griinde angefiihrt werden. Einer davon ist die schon 
mehrmals erwahnte Plasmastrémung im Bogen. Zum anderen haben wir 
in den Uberlegungen in V b) immer vorausgesetzt, daB alle durch den 
Eingriff der Sonde in den Bogen hervorgerufenen Stérungen sich so 
rasch einstellen, daB sie in jedem Moment bereits als stationar betrachtet 
werden kénnen. Letzteres ist aber nicht immer der Fall. 

Wie die Fig. 14 und 15 deutlich zeigen, springen Bogenspannung 
und Potentialdifferenz Sonde—Kathode im Augenblick des Einschaltens 
des Nebenstromkreises auf einen Spitzenwert, gehen dann rasch zu- 
riick und nahern sich asymptotisch einem stationdren Stérwert. Ent- 
sprechendes Verhalten beobachtet man auch beim Offnen des Neben- 
schluBkreises. 

Beim Messen der Teilbogencharakteristiken durch Potentialsonden 
[Abschnitt V a] registrierten wir Sondenpotentiale bezogen auf die Ka- 
thode bzw. Anode erst nachdem sich der Bogen auf die neu eingestellte 
Stromstarke eingebrannt hatte und nicht Momentanwerte unmittelbar 
nach der Bogenstromanderung, die fiir die Deutung der Bogenstérung 
durch Stromsonden maBgebend waren. Die Diskrepanzen zwischen 
den AU,-Werten der Bogenstérung durch bewegte Stromsonden und 
den AU,-Werten nach Charakteristikmessungen am _ kathodischen 
Bogenteil sind also dadurch zu erklaren, daB im ersteren Fall die Spitzen- 
werte der elektrischen Stérung. im letzten Fall aber die bereits auf den 
stationaren Wert abgeklungenen Std6rungen gemessen wurden. 

Eine weitere Frage ist die nach der Ursache fiir den Sprung von AU, 
auf den Momentanwert und sein asymptotisches Zuriickgehen auf seinen 
stationdren Wert. Da alle Abklingzeiten im Bogenplasma sehr klein 
sind*, kommen fiir das Abklingen von AU, bzw. AU, nur Elektroden- 
effekte in Frage. 

Nach Busz-PEUCKERT und FINKELNBURG [4] werden die Elektronen 
an der Kathodenoberflache des stationar betriebenen Argonbogens rein 
thermisch emittiert. Die Kathode wird durch Ioneneinfall und durch 
Warmeleitung aus der Bogensdule so weit aufgeheizt, daB der nicht 
durch Ionen getragene Bogenstromanteil von aus der Kathode thermisch 
emittierten Elektronen iibernommen werden kann. Die aus der Ka- 
thodenoberfliche ausgetretenen Elektronen sind energiearm, und 
bauen — adhnlich wie bei jeder Glithkathodenroéhre — eine Raumladung 
mit gegen die Kathode negativem Potential auf, das seinerseits wie- 
derum die energiedrmsten Elektronen, die nicht zum Bogenstrom bei- 
tragen, zur Kathode zuriicktreibt. Wird nun infolge Entzugs eines 
Sondenstromes aus dem Bogenplasma die kathodische Stromstarke 


* Vergleiche Zeitlupenaufnahmen abklingender und wieder durchziindender 
Hochstrombégen nach WIENECKE [4]. 
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plétzlich erhdéht, so wird eine erhdhte Feldstarke vor der Kathode auch 
solche Elektronen, die zur Kathode zuriickgekehrt waren, in die Bogen- 
siule absaugen. Die Raumladung wird dadurch geschwacht und ihr 
Potential angehoben. Raumladungsabbau und Feldstarkenanstieg vor 
der Kathode wirken sich in gleichem Sinne in einer Zunahme der Saug- 
spannung vor der Kathode aus. Nach Einsetzen des vergréBerten ka- 
thodischen Bogenstromes heizt sich aber die Kathode weiter auf und 
gewinnt infolge ihrer thermischen Tragheit erst allmahlich ihre volle, 
der neuen kathodischen Stromstaérke angepaBte Emissionsfahigkeit. 
Parallel damit baut sich auch wieder eine Elektronenraumladung vor 
der Kathode auf, wodurch das Kathodenpotential, bezogen auf eine 
Stelle am kathodischen Sdulenrand, wieder angehoben wird. Mit An- 
wachsen der Kathodentemperatur -geht daher die erhéhte Saugspan- 
nung vor der Kathode wieder etwas zurtick, womit das zeitliche Ab- 
klingen von AU, seine Erklarung findet. 

Die widersprechenden Ergebnisse von Charakteristikmessungen und 
Bogenspannungsstérungen, insbesondere bei Polung der Sonde gegen die 
Anode, aber auch zum Teil bei kathodischer Polung, sind auf die Plasma- 
strémung im Bogen zuriickzufiihren. Diese geht — wie schon erwahnt — 
von der Entladungsengstelle vor der Kathode aus und transportiert 
hoch erhitztes Plasma aus dem kathodischen in den anodischen Raum. 
Hier tragt es neben der Freisetzung von Joulescher Warme zur Deckung 
der Energieverluste bei. Der Energiebedarf des frei-brennenden Bogens 
ist daher vor der Kathode gréBer als vor der Anode, was sich im fal- 
lenden axialen Verlauf der Feldstarke (siehe Fig. 9) auBert. 

Wird die Stromstarke vor der Kathode erhéht, zugleich aber der 
anodische Bogenstrom konstant gehalten, oder 14Bt man umgekehrt den 
kathodischen Strom konstant, entzieht aber dem anodischen Bogenteil 
einen Teilstrom — was wir durch Stromsonden bzw. Hilfsanoden er- 
reichen kénnen —, so ist in beiden Fallen die Plasmastrémung im 
anodischen Bogenteil intensiver, als wenn der gesamte Bogen mit der 
anodischen Stromstarke betrieben werden wiirde. Die Folge davon ist, 
daB — verglichen mit dem frei-brennenden Bogen — die Plasmastré- 
mung relativ mehr zur Deckung der Verluste in der anodischen Saule 
beitragt und daher zur Aufrechterhaltung der Entladung im anodischen 
Bogenteil keine so hohe Feldstarke und damit auch kein so hoher 
Potentialabfall tiber diesen Bogenteil erforderlich ist. 

Die beschriebene Wirkung der Plasmastrémung auf die Potential- 
verhaltnisse des anodischen Bogenteils hat insbesondere im Fall, wo 
die Sonde — bzw. die an Stelle der Sonde in den Bogen gebrachte Hilfs- 
elektrode — gegen die Anode gepolt ist und dem anodischen Bogenteil 
einen Teil des Bogenstromes abzweigt, einen bemerkenswert groBen 
EinfluB. Nach Aussagen der gemessenen Bogenstrom-Spannungs- 
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Charakteristiken (Fig. 12) miiBte zwar der Spannungsabfall tiber dem 
anodischen Bogenteil mit abnehmendem Strom ansteigen, doch der 
konstant bleibende Plasmaeinstrom aus dem kathodischen Raum auf 
den geringer strombelasteten Anodenteil ruft einen gréBeren Spannungs- 
rickgang hervor als der Spannungsanstieg nach der Teilbogencharak- 
teristik betragt. 


VI. Ergebnisse der Untersuchungen uber die Bogenstérung 


Ziel der vorliegenden Untersuchungen war die Ergriindung der 
Ursachen der Stérung eines frei-brennenden Lichtbogens durch be- 
wegte Tauchsonden. Es konnte gezeigt werden, daB sich die Bogen- 
stdrung aus zwel Komponenten additiv zusammensetzt. 

Die erste ist allein durch die Anwesenheit einer Sonde im Licht- 
bogen bedingt. Durch ihre Kiihlwirkung schafft die Sonde in ihrer 
Umgebung eine elektrisch schlechter leitende Schicht. Sowohl die 
direkte Entladungsbehinderung als auch der Energieentzug der Sonde 
bewirken letztlich eine Anderung des stationdren Bogenstroms und 
der Brennspannung, die beim Durchgang verschiedener Sonden durch 
mehrere Teile der Bogensdule oszillographisch gemessen wurden. Die 
Durchrechnung der mathematischen Ansatze fiir die Entladungsbe- 
hinderung und fiir die Warmestrombilanz in der Sondenumgebung ge- 
stattet, aus den gemessenen GrdBen der Stérung naherungsweise die 
stationare Langsfeldstarke im Bogen und die Ausdehnung der Stérzone 
za bestimmen. Erstere laBt sich mit dem Saulengradient vergleichen, 
der sich aus Sondenpotentialmessungen ergibt. Die GréBe der Stérzone 
ist mit der Ausdehnung des sichtbaren Dunkelraumes um die Sonde 
vergleichbar, die man aus Momentphotographien vom Sondendurch- 
gang erhalt. Beide Vergleiche brachten befriedigende Ubereinstimmung. 

Zusatzlich zur thermischen Bogenstérung ruft eine strombelastete 
Sonde eine zusatzliche Stérung hervor, die wir als ,,elektrische Bogen- 
stérung’’ bezeichnen und auf drei verschiedene Effekte zurtickfithren 
kénnen. Eine von diesen sind die Strom-Spannungs-Charakteristiken 
iiber die beiden Bogenteile zwischen Kathode und Sonde und zwischen 
Sonde und Anode. Denn durch eine gegen die Kathode gepolte Sonde 
wird der Sondenstrom der kathodischen Bogenstromstarke zusatzlich 
aufgepragt, wahrend eine gegen die Anode geschaltete Sonde dem ano- 
dischen Bogenteil den Sondenstrom entzieht. Entsprechend dem Ver- 
lauf der Teilbogencharakteristiken andern sich die Spannungen an den 
beiden Bogenteilen, deren Summe eine Anderung der gesamten Brenn- 
spannung ausmachen. 

Einen weiteren Beitrag zur elektrischen Bogenstérung liefert die 
eigenmagnetisch bedingte Plasmastrémung im Bogen, die von der 
Kathodenspitze ihren Ausgang nimmt und gut leitendes Plasma aus 
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dem kathodischen in den anodischen Bogenraum transportiert. Die 
dadurch verbesserte Leitfahigkeit verringert den Spannungsbedarf des 
Anodenteils. 

SchlieBlich verursacht der Kathodenmechanismus des Bogens einen 
dritten Beitrag zur elektrischen Bogenstérung. Der plétzlich ein- 
setzende Strombedarf beim Eintritt einer gegen die Kathode gepolten 
Sonde in die Bogensaule kann infolge thermischer Tragheit der Kathode 
nur durch eine erhdhte Saugspannung vor der Kathode emittiert 
werden. Diese addiert sich zur Spannungsanderung gemaB der statio- 
naren Strom-Spannungs-Charakteristik. 

Fraulein cand. phys. R. DockHorn und Herrn U. STReEITER danke ich fiir Hilfe 
bei den Experimenten und deren Auswertungen. 
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Ein Beitrag zum Termschema des Palladium 105 
Von 
RUDOLF BOEDEGE* 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 1. Marz 1958) 


Die Konversionskoeffizienten « fiir die y-Ubergange 642 und 436 keV im Pdl-5 
wurden tuber eine Vergleichsmethode mit Hilfe eines 6-Spektrometers bestimmt. Die 
gefundenen Werte 

“(642 keV) = (4,3 = 0,2)-10° und «(436 keV) = (8,1 + 1)-10°% 


wurden unter Berticksichtigung anderer Messungen dazu verwendet, ein Term- 
schema fiir diese Kaskade aufzustellen. 


Verschiedene Untersuchungen am K-Strahler Ag! (7, = 40 d) 
haben ein komplexes y-Spektrum des Pd!” im Bereich zwischen 60 und 
700 keV ergeben [71], [2], [3]. Ein brauchbares Zerfallsschema scheint 
erst auf Grund von Richtungskorrelationsmessungen an koinzidenten 
y-Strahlen von RAETHER [4] angegeben worden zu sein. Dieser konnte 
die beteiligten Drehimpulse einordnen, jedoch lieB das Ergebnis der 


Messungen an der 436—642 keV-Kaskade die Méglichkeiten } — 3} —3 


Da keiner der Autoren die Koeffizienten der inneren Umwandlung 
fiir diese Kaskade gemessen und zur Auswertung herangezogen hat, er- 
schien es tunlich, diese GréBen fiir die betreffenden Ubergange zu be- 
stimmen. MiBt man an dem selben Silberpraparat fiir einen bestimmten 
Ubergang die Anzahl der Konversionselektronen, N., und die durch Um- 
wandlung in einen Pb-Konverter entstehende Anzahl der Photoelektro- 
nen, N,, so ist der Koeffizient der inneren Umwandlung proportional dem 
Verhialtnis N/N,. Es gilt fiir den Konversionskoeffizienten 


a, = {(E, 0) N/N, = K(E) o (EZ) NIN. 


Da die Geometrie konstant gehalten wurde, entfallt die Abhangigkeit 
von @, und man kann die Energieabhangigkeit in zwei Anteile aufspalten, 
deren einer aus Tabellen entnommen werden kann [4], wahrend der 
andere eine Apparatefunktion ist und durch Eichmessungen bestimmt 


werden mubB. 


* Jetzt Kernreaktor Bau- und Betriebs-G.m.b.H., Karlsruhe. 
IDS). 
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Aus Intensitatsgriinden wurde als Konverter eine Pb- Folie von etwa 
20 mg/em? benutzt und fiir diese tiber die bekannten Konversions- 
koeffizienten von Au (0,030) und Cs!87 (0,096) folgende Werte fiir 
K(E) ermuittelt ; 
K(41t keV) =413'-408; K (662 keV) = 1,01 -40 7 
1 
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Fig. 1 Fig. 2 
Fig. 1. Das Konversionselektronenspektrum des Pd!®> im Bereich 350—700 keV 
Fig. 2 


. Das Photoelektronenspektrum des Pd!®* im Bereich 350—700 keV 


Da die Energieabhangigkeit nur schwach ist, kann man diese Werte 
ohne groBen Fehler fiir die Bestimmung der interessierenden Koeffizien- 
ten benutzen, wahrend man die Anderung des Wirkungsquerschnittes 
mit der Energie beriicksichtigen muB. 

Die Silberpraparate wurden iiber einen (p, 2)-ProzeB aus dem natiir- 
lichen Isotopengemisch des Pd hergestellt. Dazu wurde ein Pd-Blech 
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im Harwell-Synchrozyklotron mit 25 MeV-Protonen bestrahlt*, in rau- 
chender HNO, gelést und das aktive Silber nach Zugabe von Trager 
(5 mg AgNO) als AgCl gefallt. Dieser Niederschlag wurde mit KCN 
aufgenommen und daraus das Silber elektrolytisch auf diinnen Kupfer- 


folien abgeschieden, die als Praparattrager dienten. 


Die Spektren wurden mit einem Siegbahn-Slatis-Spektrometer auf- 
genommen, wobei aus Intensitatsgriinden als Auflésungsvermégen eine 
Halbwertsbreite von 4,5% gewahlt wurde. Da bei der Bestrahlung auch 
Ag? entsteht (7;=8d), wurden die Messungen zu verschiedenen Zeit- 
punkten wiederholt, um AufschluB iiber stérende Linien zu bekommen. 
Die Zerlegung der Spektren in die einzelnen Komponenten erfolgte mit 
Hilfe der an Au und Cs!87 ermittelten Linienformen. 


Fig. 1 zeigt das so erhaltene Spektrum der Konversionselektronen, 
Fig. 2 das der Photoelektronen nach Abzug des Untergrundes, der von 
der Kupferhiilse herriihrt, die die Primarelektronen zuriickhalt. 

Die Energien der von HAywarp und Hoppers [3] mit 654 bzw. 
443 keV angegebenen Strahlen wurden aus den Maxima der Konversions- 
linien zu 642 +12 keV und 436+8 keV bestimmt. 

Nach Auswertung der Flachen erhalt man unter Verwendung der 
obigen Konstanten die folgenden Ergebnisse: 


a (436 keV) = (8,1 £1)-10° 
a (642 keV) = (1,3 £ 0,2) -10°. 


In Tabelle 1 sind diese Werte nach Korrektur fiir das A/L-Verhaltnis 
den theoretischen gegeniibergestellt, die fiir verschiedene Multipolord- 
nungen aus den Tabellen von Rose {6} durch Interpolation erhalten 


Tabelle 1 


650 keV 


440 keV pee = =a 

wurden. Dieser Vergleich zeigt, daB der 654 keV-Ubergang als E 1 
mit nur geringer Beimischung (einige %) M 2 anzusehen ist. Fiir den 
436 keV-Ubergang ist sowohl E2 als auch M1 méglich. Zwei Ergebnisse 


* Herrn Dr. C. MELttsuH sei fiir die Durchfiithrung der Bestrahlung im Harwell- 
Synchrozyklotron gedankt, sowie Herrn RAETHER, der freundlicherweise eines 
seiner Praparate fiir Vorversuche zur Verfiigung stellte und manchen wertvollen 


Hinweis gab. 
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andere Autoren deuten darauf hin, daB es sich hier vorwiegend um E 2- 
Strahlung handelt. Einerseits schlieBt RAETHER aus den Winkelkorre- 
lationsmessungen, daB die Drehimpulse 1 und 2 an der Kaskade beteiligt 
sind, andererseits ist durch Coulomb-Anregung mit 2,5 MeV-Protonen 
ein Niveau bei 430 +30 keV gefunden worden [7]. Diese letzte Tatsache 
la / spricht weiterhin dafiir, daB der 436 keV-Uber- 
5p gang zum Grundzustand erfolgt. 

Da RAETHER zu dieser Kaskade einen 
bey Cross-Over-Ubergang mit 1090 keV gefunden 
(+M2) hat, der mit 55% Anteil zum Grundzustand 
geht, muB angenommen werden, daB die Multi- 
polordnung dieses Uberganges nicht hdher ist 
G436 —}—— +5e als die des 654 keV-Uberganges, mithin auch 

von der Ordnung E1. Damit ist der Spin des 
E2 oberen Zustandes zu } (—), 3 (—) oder $ (—) 

bestimmt, weil der Grundzustand des Pd?® zu 
g——__1 _.5 $ gemessen wurde [8] und nach dem Schalen- 

Pd” modell gerade Paritat (++) haben soll. 

ene ba ree ae ae Mit den Ergebnissen der Winkelkorrelations- 

j messungen von RAETHER [4] ist aber nur der 
Wert J = 3 (—) fiir den oberen Term vereinbar. Danach hat man die 
in Fig. 3 angegebene Zuordnung der Terme und Spins zu wahlen, die 
mit allen bisherigen Messungen tibereinstimmt. 


4,090 


Zusammenfassung 


Die Koeffizienten der Inneren Umwandlung der beim A-Einfang 
von Ag’ entstehenden y-Kaskade 642 bis 436 keV werden zu (1,3 +0,2) - 
10-3 und (8,14 +1,0) - 10% bestimmt. Unter Beriicksichtigung von Er- 
gebnissen aus Coulomb-Anregungs- und Richtungskorrelationsmessungen 
ergibt sich fiir Spin und Paritat der beiden angeregten Zustainde des Pd!% 
jeweils der Wert 3 (—). 


Herrn Professor Dr. RIEzLER sei fiir seine Unterstiitzung und das Interesse ge- 
dankt, das er dieser Arbeit entgegenbrachte, sowie der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft ftir materielle Hilfe. 
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Aus dem Physikalisch-Chemischen Institut der Universitat Innsbruck 


Untersuchung 
heterogener Antimonaufdampfschichten* 


Von 
E.CREMER und E.RUEDL 
Mit 16 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Dezember 1957) 


Bei der Herstellung der Antimon-Aufdampfschichten im Hochvakuum kann man 
unter bestimmten Versuchsbedingungen Schichten erhalten, die eine fleckige, im 
Durchlicht léchrig erscheinende Struktur aufweisen. Es wird gezeigt, daB die 
durchscheinenden Flecken ihre Ursache nicht in einer verminderten Schichtdicke 
haben, sondern da hier das Antimon in brauner Modifikation auf einer Unterlage 
von blauer Modifikation aufgewachsen ist. Wegen der gréBeren Transparenz der 
braunen Modifikation erscheint die Schicht an der Stelle der braunen Flecken 
dinner. Die Transparenz beider Modifikationen zeigt verschiedene Wellenlangen- 
abhangigkeit und ist nur bei 415 my gleich groB. Transparenzmessungen im 
Wellenbereich zwischen 410 und 420 my ergaben gleiche Schichtdicke im homo- 
genen (blauen) wie im heterogenen (braunen) Teil der Schicht. Dickenmessungen 
nach der Tolansky-Methode lieBen sich mit einem mittleren Fehler von +3 A 
durchfiihren. Sie zeigten im Zentrum der braunen Flecken sogar eine um 10 A 
groBere Schichtdicke als im Umfeld. Die Schichtdickenbestimmung, aus der (durch 
bromatometrische Titration) analytisch bestimmten Antimonmenge der gesamten 
Schicht ergab Werte, die mit den nach ToLansky erhaltenen sehr gut tberein- 
stimmten (maximale Abweichung 6 A, mittlere Abweichung 4 A). Zur Bestimmung 
der Schichtstruktur wurden auch Mikro-Widerstandsmessungen durchgefiihrt. 


Aufdampfschichten von Antimon lassen sich verhaltnismaBig leicht 
herstellen. Das Material hat einen niedrigen Schmelzpunkt und haftet 
gut auf Glas- oder Kunststoffunterlagen. Die Antimonschichten haben 
sich ferner als besonders reizvolles Untersuchungsobjekt erwiesen, da 
das Antimon in zwei Modifikationen auftritt und Schichten gewonnen 
werden kénnen, die aus beiden Modifikationen bestehen. Solche ,,he- 
terogenen’ Schichten wurden von zahlreichen Forschern bereits be- 
schrieben [1] bis [16]. 

Die beiden Modifikationen sind in diinner Schicht leicht durch ihre 
braune bzw. blaue Farbe zu erkennen, nach der wir sie hier auch be- 
nennen wollen. Elektronenbeugungsaufnahmen [5| haben ergeben, dab 
die braune Modifikation amorph, die blaue Modifikation kristallisiert ist. 

Beim Aufdampfen von Antimon im Hochvakuum auf eine beliebige 
Unterlage (meist Glas oder Kunststoff) erhalt man zunachst stets eine 


* Dem Andenken an Kari FRIEDRICH BONHOEFFER gewidmet. 
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braun gefarbte Schicht ([7] bis [5], [17], [76]). Hat diese Schicht eine 
Dicke von 150 bis 200 A erreicht, so geht die Umwandlung in die blaue 
Modifikation, in der in Fig. 4 
gezeigten, charakteristischen 


blau braun 


Weise vor sich: Von einzel- 
nen Kristallisationszentren 
ausgehend, schreitet die Um- 
wandlung nach allen Rich- 
tungen gleichmaBig fort, so 
daB sich das Bild von blauen 
Kreisen auf braunem Hinter- 
erund ergibt, (Figs4).) Die 
Kreise flheBen schlieBlich zu- 


sammen und die ganze 
Schicht wird gleichmabig 
blau. 

Fiihrt man das Auf- 
dampfen mit groBer Ge- 


Fig. 1. In Umwandlung befindliche Antimonschicht. Blaue 5. ae nk 
Kreise: Kristallisierte Phase; braunes Umfeld: amorphe schwindigkeit durch, so kann 
Phase. Schichtdicke 150 A. Photographisches Negativ. 


man relativ dicke braune 
VergroBerung 10fach 


Schichten erhalten, die sich 
dann beim Erreichen einer kritischen Schichtdicke von etwa 2000 A explo- 
sionsartig in die metallische Modifikation umwandeln. Fig. 2 zeigt so ent- 


aie 
Fig, 2. Explosionsartig kristallisierte Antimonschicht. WeiB: auf der Unterlage haftende Kristalle; dunkel: von 
der Unterlage abgehobene Schichtstreifen. Schichtdicke: 2200 A, Auflichtaufnahme. VergréBerung 100fach 


standene Kristalle, die um ein E-xplosionszentrum kreisf6rmig orientiert 
sind, wobei die in der Aufnahme hell erscheinenden Kristalle fest auf der 
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Unterlage haften, wahrend sich andere — hier dunkel erscheinende — 
bei der Explosion von der Unterlage abgelést haben. Diejenigen Stellen, 
an denen vor der Explosion bereits ein Ubergang in die blaue Modifika- 
tion (nach dem Vorgang der Fig. 1) stattgefunden hatte, sind in Fig. 2 
als weiBe Kreise zu erkennen. 

Ein merkwiirdiges Phénomen tritt auf, wenn man, wahrend sich die 
blauen Kreise in der Schicht ausbilden (vgl. Fig.1), mit langsamer Ge- 
schwindigkeit weiterbedampit. 
Die Schicht wachst dann zu 
héheren Dicken an (200 bis 
1000 A). Man sollte anneh- 
men, daB das aufgedampfte 
Antimon sich in der jeweiligen 
Modifikation der Unterlage 
absetzt, also jedenfalls auf den 
bereits kristallisierten blauen 
Bezirken auch in der blauen 
Modifikation. Erstaunlicher- 
weise erhalt man jedoch auch 
auf den blauen Kristallisa- 
tionskreisen eine Abscheidung 
von braunem Antimon. Unter- t 
bricht man nach einiger Zeit __ ED. eens ee 

: “ Fig. 3. Heterogene Antimonschicht nach Beendigung der 
die Aufdampfung, so schreitet _kristaltisation. Blaues Umifeld: kristallisierte Phase; 
ee ae oe 
bei den diinneren Schichten VergréBerung 10fach 
(Fig.1) in radialer Richtung 
weiter fort, und man erhalt schlheBlich das in Fig.3 dargestellte 
Bild: Braune runde Flecken auf blauem Grund. 

Die hier mitgeteilten Beobachtungen stammen aus Untersuchungen, 
die bereits vor mehreren Jahren begonnen wurden [/6]. Sie decken sich 
groBtenteils mit den auch von GOTZBERGER [1/4] kiirzlich beschriebenen 
Befunden. Wir kénnen uns daher auf die Ergebnisse seiner Arbeit be- 
ziehen und méchten nur das Phanomen der Fig. 3 ausfiihrlicher be- 
handeln, da wir hier andere Untersuchungsmethoden verwendeten und 
dadurch zu neuen, teilweise anderen Ergebnissen gelangt sind. 

So verwendeten wir z.B. fiir die Schichtdickenbestimmung mit 
Hilfe von Transparenzmessungen ausgefilterte Spektralbereiche. Dies 
erschien notwendig, da — wie wir feststellen konnten [/6] — die Trans- 
parenz des Antimons eine fiir die beiden Modifikationen verschiedene 
Wellenlingenabhangigkeit zeigt. Nur bei etwa 415 my. zeigen beide 
Modifikationen die gleiche Lichtdurchlassigkeit. Bei Messungen mit 
weiBem Licht erhalt man scheinbar eine kleinere Schichtdicke im 
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Zentrum des braunen Fleckens als im blauen Umfeld. Messungen bei der 
Wellenlinge 415 my. ergaben jedoch, da® ein solcher Dickenunterschied 
tatsichlich nicht vorhanden ist. Genaue Schichtdickenmessungen nach 
der Tolansky-Methode [79] bestatigten ebenfalls diesen Befund. 

Weiterhin haben wir noch eine analytische Bestimmung der aufge- 
dampften Antimonmenge, sowie Mikromessungen des elektrischen 
Widerstandes vorgenommen. 


I. Herstellung der Schichten 
1. Apparatives 

Zur Herstellung der Schichten wurde eine von der Geratebauanstalt 
Balzers zar Verfiigung gestellte Aufdampfapparatur verwendet. Die 
genaue Beschreibung der Versuchsanordnung erfolgte bereits in einer 
friiheren Arbeit [/6]. Die folgenden Ausfiihrungen beschranken sich 
daher auf die zur Herstellung heterogener Antimonschichten notwendigen 
Anderungen in der Versuchsfiihrung und auf die zusatzlichen Vorrich- 
tungen, die in die beschriebene Apparatur eingebaut wurden. 

Der Abstand der Verdampfungsquelle vom Trager betrug 1,50 m, 
d.h. die gesamte Lange des Rezipienten. Dieser Abstand erméglichte 
es, eine gleichmaBige Dampfdichteverteilung beim AufdampfprozeB zu 
erzielen, mehrere Trager von 25 cm? Flache gleichzeitig zu bedampfen 
und so mehrere Schichten mit gleichen Eigenschaften — insbesondere 
gleicher Dicke — herzustellen. 

Versuchsweise wurden Glas-, Quarz-, Glimmer-, Kunststoff- sowie 
Metalltrager (Nickel-, Wolfram-, Molybdanbleche) verwendet. Es hat 
sich gezeigt, da das Auftreten der (optischen und elektrischen) In- 
homogenitaten in den aufgedampften Antimonschichten unabhangig von 
der Art der Unterlage ist. Als geeignete Tragerunterlagen fiir unsere 
Untersuchungen erwiesen sich optische Glaser. 


2. Aufdampfvorgang 

Es wurde zunachst der Rezipient durch das angeschlossene Pumpen- 
aggregat in etwa 2 Std auf weniger als 10°°>mm Hg ausgepumpt und 
dann mit dem AufdampfprozeB begonnen. Das Wachsen der Schicht- 
dicke wurde durch Transmissionsmessung verfolgt. Die Vergré8erung 
der Flecken konnte nach Entfernung des Photometers visuell durch ein 
Fenster beobachtet werden. Nach Erreichen der gewiinschten Schicht- 
dicke und FleckengréBe wurde die Bedampfung abgebrochen. 

Die Bedampfung der Trager erfolgte auf zwei verschiedene Weisen: 

a) Die Trager wurden bis zum Auftreten der Kristallisationszentren 
bedampft. Die Schicht besa8 dann eine Transparenz von etwa 20% 
(bei 415 my). Bis dahin betrug die Aufdampfzeit etwa 5 min. Dann 
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wurde der ProzeB8 durch SchlieBen der Blende unterbrochen, bis die 


x 


kristallinen Bezirke eine GréBe von 1 bis 2mm © erreichten. Nach 
Wiederéffnen der Blende wurde die Bedampfung fortgesetzt, bis die 
Schicht eine Transparenz von 4 bis 0,3% (445 mu) erreichte, was noch- 
mals etwa 5 min dauerte. 

b) Die Trager wurden durchgehend bis zum Erreichen der gewtinsch- 
ten Transparenz bei offener Blende bedampft. Aufdampfzeit etwa 
10 min. 

Durch beide Bedampfungsarten konnten heterogene Schichten von 
300 bis 600A Dicke mit der gewiinschten FleckengréBe (mittlerer 
Durchmesser 3 mm) hergestellt werden. Diese GréBe hatte sich fiir die 
nachherige Untersuchung der Flecken als geeignet erwiesen. 


II. Untersuchungsmethoden und Mefergebnisse 
1. Transparenzmessung 


Zur Messung gréBerer Bezirke wurde ein Beckman-Spektralphoto- 
meter benititzt. Um auch Bezirke von einigen Zehntelmillimeter Durch- 
messer erfassen zu k6nnen, stellten wir uns mit Hilfe eines Zetopan- 
Universalmikroskops von REICHERT selbst eine Mikrophotometerein- 
richtung zusammen. 


a) Beckman-Spektralphotometer. Mit diesem Gerait wurde die mittlere Trans- 
mission von kreisférmigen Bezirken (3 mm g@) in den braunen Flecken und im 
blauen Umfeld uber einen Spektralbereich von 320 bis 900 my ermittelt. 

b) Mikrophotometereinrichtung. Dazu wurde ein Zetopan-Stativ mit Zwei- 
blendenkondensor und einem Binokulartubus verwendet. Zur Lichtmessung diente 
die Photozelle eines Mikvosix-Belichtungsmessers, zur Messung des Photostromes 
ein Kipp-Galvanometer. Beleuchtet wurde mit einer Quecksilber-Héchstdruck- 
lampe HBO 200 in Verbindung mit GAB-Interferenzfiltern. Die Photozelle wurde 
an Stelle des einen Okulars am binokularen Tubus angesetzt. 

Die Verwendung der Hg-Héchstdrucklampe erwies sich als vorteilhaft, da sie 
Schichten bis zu 600 A Dicke noch geniigend durchstrahlt und eine 6rtlich und 
zeitlich konstante Strahlungsstarke besitzt. Die zur Messung verwendete Wellen- 
lange wurde durch entsprechende Interferenzfilter aus dem Lampenspektrum aus- 
gesondert (436, 547, 577 my). 

Der Glastrager mit der aufgedampften Antimonschicht wurde auf dem Kreuz- 
tisch befestigt, im polarisierten Licht eine Stelle im blauen Umfeld gesucht, scharf 
eingestellt und das Gesichtsfeld gleichmaBig ausgeleuchtet. Die Einstellung wurde 
durch Verwendung von polarisiertem Licht erleichtert, da bei dieser Beobachtungs- 
art das Umfeld gegeniiber dem Flecken eine reichhaltigere Grobstruktur zeigt [17]. 
AnschlieBend wurde die Leuchtfeldblende so weit geschlossen, dali auf dem Pra- 
parat nur eine Flache von 0,3mm @ beleuchtet wurde. Nach Entfernung der 
Polarisationseinrichtung wurde die Helligkeit des ausgeleuchteten Gesichtsfeldes 
durch Messung des Photostromes bestimmt. Das Praparat wurde dabei, ausgehend 
vom blauen Umfeld, iiber den Querschnitt eines braunen Fleckens in das blaue 
Umfeld hinein jeweils um 0,3 mm verschoben. 

c) MeBergebnisse. Die Untersuchung mit dem Beckman-Photometer 


ergab fiir alle Schichten denselben Befund: Das blaue Umfeld besitzt 
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Fig. 5. Mikrophotometrierung bei verschiedenen Wellenlangen. 350 A dicke Antimonschicht, bei der die 
Bedampfung nicht unterbrochen wurde. Die Messung verlauft, von einem Punkt im blauen Umfeld aus- 
gehend, uber den Querschnitt eines braunen Fleckens wieder in das blaue Umfeld hinein 
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Bedampfung hergestellte Antimonschicht. Die Messung verlauft, von einem Punkt im blauen Umfeld aus- 
gehend, tiber den Querschnitt eines braunen Fleckens wieder in das blaue Umfeld hinein 
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unter 410 my die gréBere, iiber 420 mu die geringere Transmission als 
die braunen Flecken. Zwischen 410 und 420 mu besitzen beide an- 
nahernd dieselbe Lichtdurchlassigkeit. In Fig. 4 ist als Beispiel das an 
einer Schicht von 400 A Dicke gewonnene MeBergebnis dargestellt. 

Die Mikrophotometrierung zeigte folgendes Ergebnis: Die im blauen 
Umfeld konstante Transparenz wird im braunen Flecken gréBer, und 
zwar bei 436 mu nur wenig, bei 546 und 577 my. aber sehr deutlich. 
Diese Anderung ist aus Fig. 5 und 6 ersichtlich. In der durchgehend 
bedampften Schicht (entsprechend Abschnitt I, 2b) nimmt die Licht- 
durchlassigkeit von beiden Seiten bis zum Zentrum zu (Fig. 5), in der 
durch kurzes Unterbrechen der Bedampfung hergestellten Schicht (vgl. 
Abschnitt I, 2a und Fig. 6) ist sie nach einem Anstieg am Rand in der 
Mitte des Fleckens konstant. 


2. Schichtdickenmessung durch analytische Bestimmung 
der aufgedampjten Antimonmenge 


Die auf den Glastrager von 25 cm? Flache aufgedampfte Antimon- 
menge G wurde durch bromatometrische Titration [17] ermittelt und 


; A ; - : G 
die mittlere Schichtdicke d nach der Beziehung ie berechnet 
é ; cigs 3 Sous 
(F = Flache in A, s = spezifisches Gewicht). 

Es wurde das spezifische Gewicht des metallischen Antimons 
(s = 6,68) der Berechnung zugrunde gelegt. 

Das spezifische Gewicht des amorphen Antimons wird zu 5,30 angegeben. 
Nach den Transparenzmessungen 1aBt sich in den untersuchten Fallen der Gehalt 
an brauner Modifikation zu <5% angeben, was einem Unterschied in der mittleren 
Dichte von 1% entspricht. Bei einer Schichtdicke von 400 A ist demnach der 
Fehler der Schichtdickenbestimmung bei Verwendung des einheitlichen Wertes 
von s=6,68< 4A. Ein systematischer Fehler in der Richtung zu groBer Schicht- 
dicke kénnte sich ergeben, wenn die Dichte einer diinnen Schicht der metallischen 
Modifikation kleiner ware als die makroskopisch ermittelte. 

Die Ergebnisse der Schichtdickenbestimmung sind in Tabelle 4 


unter g aufgefiihrt. 


3. Schichtdickenbestimmung 
nach dem Verfahren der Vielstrahlinterferometrie 
(Methode nach ToLansky [19]) 


Es wurde eine von BACHMANN [1/8] am hiesigen Institut ausgearbei- 
tete Versuchsanordnung beniitzt (Fig. 7). Diese erméglicht es, Dicken- 
bestimmungen an jeder gewiinschten Stelle der Schicht auszuftihren. 

a) Apparatives. Zur Untersuchung wurde folgende optische Aus- 
riistung verwendet: Ein Stativ des Zetopanuniversalmikroskops von 
REICHERT mit Opakilluminator und Zweiblendenkondensor, ein Plan- 
objektiv Reichert 10fach und ein Okular Reichert 8fach. Zur 
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Beleuchtung diente die Quecksilberhéchstdrucklampe HBO 200 mit UV- 
Sperrfilter und einem GAB-Interferenzfilter von 547 my. 


Die Schicht wurde wie folgt prapariert: Verschiedene Stellen der 
frisch aufgedampften Schicht wurden mit einer Rasierklinge abgezogen 
und so ein Teil des Antimons von der Glasunterlage entfernt. Wie aus 
Fig. 8 ersichtlich, bleiben eine Reihe (in der Aufnahme dunkel erschei- 
nende) eng nebeneinanderliegende Schichtstreifen erhalten. (Nach 
langerem Lagern haften die 
Schichten wesentlich besser 
und lassen sich nicht mehr 
in der beschriebenen Weise 
behandeln.) Die so prapa- 
rierte Schicht wurde mit 
Silber bedampft, bis die 
von Antimon _befreiten 
Stellen der Glasoberflache 
eine Transparenz von etwa 
1% (547m) aufwiesen. Die 
resultierende — Silberober- 
flache war an diesen Stel- 
len um die Schichtdicke d 
der Antimonschicht nied- 
riger. 

b) Durchftihrung der Mes- 
sung, Die bei der Praparation 


ubriggebliebenen Anteile der 


Fig. 7. MeBanordnung fiir die Tolansky-Methode nach braunen Flecken und des blauen 
BacHMANN [18]. (H Hiilse, O Objektiv, MM Metallkopf, Umfeldes, die von oben her 
K AnpreBkante, G Deckglas, S untersuchte Schicht) 


nach Aufdampfen des Silberbe- 
lages nicht mehr zu erkennen 
sind, kénnen beim Betrachten der Schicht von unten durch den Glastrager hin- 
durch leicht unterschieden werden. Sie wurden an der Oberflache dann durch 
Ankratzen markiert. 


Das Einstellen des Bildes und der weitere Arbeitsgang sei an Hand der Skizze 
Fig. 7 erlautert: 


Man stellt im Durchlicht auf eine markierte Stelle der Schicht S ein und legt 
ein als Vergleichsflache dienendes Mikroskopierglas G mit seiner versilberten Seite 
(4% Durchlassigkeit bei 547 mu) auf die Schicht auf. Dann wird der Tisch etwas 
gesenkt und tiber das Objektiv O ein Distanzhalter geschoben, der aus einer Metall- 
hulse H und einem aufschraubbaren, halbkreisf6rmig durchbohrten Metallkopf M 
besteht, dessen Lange variiert werden kann. Nun hebt man den Tisch soweit, bis 
der Distanzhalter mit seiner AnpreSkante K an der Durchbohrung das Deckglas 
berithrt. Dabei wird die Kante durch Drehen des Distanzhalters so lange in ihrer 
horizontalen Lage verandert, bis sie senkrecht zu den zu untersuchenden Schicht- 
streifen (Fig. 8) steht. Durch das Anpressen bildet sich ein parallel zur Kante K 
verlaufendes Interferenzstreifensystem aus und bei richtiger Langeneinstellung des 
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Distanzhalters erscheint das Bild scharf. Zur eigentlichen Schichtdickenunter- 
suchung wird die weitere Beobachtung im Auflicht durch Umschalten vorge- 
nommen, ohne dak dabei die Einstellung am Praparat verandert wird (Vorteil 
des Zetopan stativs). Durch Regulierung des \npreBdruckes mittels Mikrometer- 
schraube werden die Interferenzlinien auf gewunschten Abstand gebracht. Das 
Interferenzbild wird dann bei schwacher VergréBerung mit einer Kleinbildkamera 
aufgenommen. 


Fig. 9 und 10 zeigen Interferenzaufnahmen im Durch- und Auflicht von einem 
Schichtfeld in einem braunen Flecken. Die Durch- und Auflichtinterferenzaufnah- 
men in Fig. 12 und 13 wurden von einer Stelle im daran angrenzenden blauen 
Umfeld durch seitliches Verschieben des Praparates gewonnen. Die Aufnahmen 
umtassen Schichtfelder von etwa 0,2 mm Durchmesser 


lic 


Fig. 8. Durchlichtaufnahme einer Antimonschicht mit einer Rasierklinge abgezogen wurde Negativ 


(Kontaktabzug der Originalschicht) nachvergroBert 10fach 


Die in den Durchlichtaufnahmen (Fig. 9 und 12) neben den hellen senkrechten 
Interferenzlinien sichtbaren waagrechten schwarzen Streifen sind die nach der 
Préparation am Glastrager zuriickgebliebenen Antimonschichtstreifen. Diese 
Aufnahmen wurden mit dem ungefilterten Spektrum der Hg-H6échstdrucklampe 
aufgenommen. Die Linien besitzen deshalb nicht die maximale Scharfe. 


c) MeBergebnisse. Es wurden heterogene Antimonschichten verschie 
dener Dicke untersucht, die auf Glasunterlagen von 2500 mm? auf- 
gedampft waren. Von jeder einzelnen wurden, wie oben beschrieben, an 
mehreren markierten Stellen Interferenzbilder im Durch- und Auflicht 
aufgenommen. Fig. 10 und 13 zeigen Interferenzbilder im Auflicht von 
zwei untersuchten Feldern einer 336 A dicken Schicht. Fig. 11 und 14 
ebensolche einer rund 600 A dicken Schicht. In den einzelnen Aufnahmen 
sind die Oberflaichenstufen der untersuchten Stellen an den zahl- 
reichen Versetzungen in den Interferenzlinien gut zu erkennen. Die 
Interferenzaufnahmen wurden vergréBert und ausgemessen. Die Dicke 


f i i reich eine 2n Fleckens. Schichtdicke 
Fig. 9. Interferenzaufnahme im Durchlicht an einer Stelle im Bereich eines braunen Fleckens. Schic Kc 
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Fig. 10. Interferenzaufnahme im Auflicht an derselben Stelle wie in Fig. 9. Schichtdicke 352 A. 
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Fig. 11. Interferenzaufnmahme im Auflicht an einer Stelle im Bereich eines braunen Fleckens. Schichtdicke 
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Fig. 14. Interferenzaufnahme im Auflicht an einer Stelle im blauen Umfeld 
VergroBerung 60fach 
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der Schichtstreifen ergibt sich aus: 
,-A 
+A 


(4 = Wellenlange, A und A die entsprechenden Abstande, wie in Fig. 11 
eingezeichnet). 

Aus jeder Aufnahme wurden 10 bis 20 MeBwerte ermittelt. 

In Tabelle 1 sind die MeBergebnisse wiedergegeben. Jeder der an- 
gefithrten Schichtdickenwerte ist bereits ein Mittelwert von etwa 13 bis 
20 Einzelwerten einer Interferenzaufnahme, wobei der mittlere Fehler 
maximal +3 A betrug. 


Aus der Tabelle ergibt sich zunachst, daB die untersuchten hetero- 
genen Schichten (dargestellt in Fig. 3) sowohl an den braunen wie an 
den blauen Stellen etwa von gleicher Dicke sind, wie dies schon die 
Transparenzmessungen bei 415 my ergeben hatten. Die maximale Ab- 
weichung der Dicke der braunen Flecken von der Dicke des blauen 
Hintergrundes betrug in negativer Richtung —3% (Versuch 2c) und 
in positiver Richtung + 5% (Versuch 5a). 

Die Tabelle zeigt ferner, daB sich die Schichtdicken sehr genau nach 
der Tolansky-Methode bestimmen lassen. Zwischen der Dickcnmessung am 
Rande der braunen Flecken (vgl. Fig. 3) und derjenigen im blauen Bereich 
war innerhalb der Streuung der Versuche kein Unterschied festzustellen. 
Es wurden dahcr die Zahlkn der Spalte c und d als gleichwertig ange- 
nommen und fiir die Mittelwertbildung beniitzt. Die mittlere Abweichung 
der einzelnen MeBwerte vom Mittel betragt jeweils fiir die gleiche 
Schicht +4 A. Wo sechs und mehr Messungen an einer Schicht vorlagen, 
wurde ein mittlerer Fehler des Mittelwertes bestimmt, der unter 2 A liegt. 

Die unter a in Tabelle 1 aufgefiihrten Schichtdicken im Zentrum 
der braunen Flecken sind im Mittel um 10 A gréBer als die des Umfeldes. 
Dieser Wert liegt deutlich itiber dem mittleren Fehler und entspricht 
also kleinen Erhebungen von 3 bis 5% in der Mitte der braunen Kreise. 

Die nach Ablésung der Schicht analytisch bestimmte Antimon- 
menge erlaubt die Berechnung der Schichtdicke auf einem anderen Wege. 
Diese Methode ergab Werte, die innerhalb einer Streuung von +4 A 
mit den nach ToLANsky bestimmten Dicken iibereinstimmen (Tabelle 1, 
Spalte g und h). Der Wert 4 A entspricht etwa einem Fehler von 1% 
bei der Titration. Eine gute Ubereinstimmung der nach den beiden 
beschriebenen Methoden erhaltenen Werte ist nur dann zu erwarten, 
wenn die Schichten von sehr gleichmaBiger Dicke sind. Beim Vorliegen 
derartiger Schichten ist die analytische Dickenbestimmung der inter- 
ferometrischen vorzuziehen, da sie mit einfachen Laboratoriumsmitteln 
und mit geringem Zeitaufwand zu bewerkstelligen ist. Allerdings wird 
die Schicht dabei zerstért und die Werte kénnen nicht wie bei der 
Tolansky-Methode beliebig oft reproduziert werden. 
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Tabelle 1. Schichtdicken (in A) von heterogenen Antimonschichten, im Hochvakuum 
auf Glas aufgedampjft (in A). Gemessen mit zwei verschiedenen Methoden 
A. Tolansky-Methode. Optisch erfaBter MeBbereich jeweils 0.2mm @. Die 
Zahlen sind in der Reihenfolge der Messung aufgefiihrt. B. Berechnet aus titrime- 


trisch bestimmter Sb-Menge nach Auflésung der Schicht, horizontale Ausdehnung 
2500 mm?, Menge 0,5 bis 1 mg. 


B. Schichtdicke 


A. Schichtdicke nach Totansxy in A : peas 
aus Titration in A 


Nr. der b c d e | f g h 
Schicht = a —_ _ —— = ——— Le eee = =—_ 
Im Zentrum Differenz AIRES Im blauen Mittel Mittlerer 
der brauen der braunen | cchbes = Sa g—e 
. a—e = i Umfeld Fehler 
Flecken Flecken e+d 
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wn 
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3 36 Ble | SN 
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350 

4 353 

359 | +6A 
5 397 +6A 
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* Bei Zahl der gemittelten Messungen > 6 ist der mittlere Fehler des Mittel- 
wertes angegeben. 


4. Mikromessung des Widerstandes 


Da zur Priifung der Eigenschaften diinner Schichten auch zuweilen 
Widerstandsmessungen [74] herangezogen werden, haben wir auch eine 
Mikromessung des Widerstandes in der Antimonschicht durchgefihrt. 
Hierzu wurde ein Elektrodenpaar verwendet, das aus 0,5 mm starken 

Z. Physik. Bd. 154 33a 
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Silberdrahten bestand. Die Drahtenden wurden im Abstand von 2mm 
auf die zu untersuchende Stelle der Schicht aufgepreBt und der Wider- 
stand der Priifstrecke gemessen. 


In Tabelle 2 sind die Ergebnisse der Widerstandsmessung an drei 
heterogenen Antimonschichten aufgefiihrt. Die MeBwerte, die an ver- 
schiedenen Stellen der Schicht gewonnen wurden, sind aus einer Reihe 
von Einzelbestimmungen (etwa 10) gemittelt. 


Tabelle 2 


Widerstand in 
Priifstrecke 2 mm 


Schichtdicke der blauen 
Unterlage unter den 
braunen Flecken in A 


Schichtdicke nach 
ToLANSKY in 


Blaues Umfeld Brauner Fleck 


d 


187 
163 
173 


Es konnte bereits friiher [16] gezeigt werden, daB der Widerstand 
der braunen Modifikation etwa 100mal gr6éBer ist als der der blauen, so 
da8 also praktisch in einer heterogenen Schicht die blaue Modifikation 
den Strom leitet. Da die Aufdampfschicht an der Stelle der braunen 
Flecken immer noch eine relativ hohe Leitfahigkeit zeigt, ist dem Anteil 
an blauer Modifikation im vertikalen Schnitt der Schicht zuzuschreiben. 
Die Schichtdicken der leitenden Modifikation verhalten sich in den 
beiden verschiedenen Bereichen (b und c, Tabelle 2) angenahert wie die 
gemessenen Widerstande. Man erhalt daher die unbekannte Schicht- 
dicke d der blauen Modifikation im Bereich des braunen Fleckens ent- 
sprechend der Beziehung 

c= 


c 


Die so gewonnenen Zahlen sind in der letzten Spalte der Tabelle 2 auf- 
gefiihrt. Der Mittelwert fiir d ist 174 A. 


Den Widerstandsmessungen kommt nicht dieselbe Genauigkeit zu 
wie den drei anderen oben angefiihrten Methoden, doch fiithren auch 
sie zu einer quantitativen Aussage tiber die Dicke der blauen Unterlage, 
auf der die braunen Flecken aufwachsen. Wir wissen iiber diese Schicht, 
daB sie mindestens so dick sein muB, da8 die spontane Kristallisation 
(entsprechend Fig. 1) auftreten kann. Es wurde bereits frither beschrie- 
ben [11], [15], [16], daB solche Umwandlungen im Bereich zwischen 
150 und 200A auftreten. Mit dieser Beobachtung ist der Wert von 
174 A in ausgezeichneter Ubereinstimmung. 
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SchluBfolgerungen tiber den Aufbau 
der heterogenen Antimonschichten 


Die oben angefiihrten Untersuchungsmethoden ergaben_ iiberein- 
stimmend: erstens, daB die heterogenen Antimonschichten an allen 
Stellen etwa gleich dick sind, und zweitens, daB die in der Durchsicht 
hellbraun erscheinenden Stellen aus braunem Antimon bestehen, das in 
die metallische blaue Schicht eingelagert ist. In Fig. 15 sind schematisch 
senkrechte Schnitte durch die braunen Flecken der Aufdampfschicht 
dargestellt. Man sieht, daB8 die braune Modifikation als » Lrichter‘‘ 
oder ,,Topf‘ in die blaue Schicht eingesenkt ist. Die Entstehung dieser 
Einlagerung erklart sich aus den folgenden Annahmen: 


a b C 


Fig. 15. Schematischer vertikaler Schnitt von braunen Flecken (||||| = braun, [— |= blau). Die Pfeile 
zeigen die Wachstumsrichtung der metallischen Schicht an. Stark tberhdht, vergleiche eingezeichneten 
MaBstab 


1. Die an einem Zentrum begonnene Kristallisation pflanzt sich in 
horizontaler Richtung mit annahernd konstanter Geschwindigkeit fort. 


2. Auf einer bereits kristallisierten Oberflache schlagt sich auf- 
gedampftes Antimon nicht — wie man annehmen sollte — in blauer, 
sondern in brauner Modifikation nieder. 

Ad 1. Das von einem Zentrum ausgehende zweidimensional fort- 
schreitende Wachstum der blauen Schicht, das zu der Erscheinung der 
konzentrisch wachsenden blauen Kreise fiihrt, wie sie in Fig. 1 darge- 
stellt ist, wurde bereits mehrfach beobachtet und beschrieben [J], [2], 
[5], [11], [16]. GOtzBERGER hat z. B. die Geschwindigkeit dieses Wachs- 
tums gemessen und ihre Temperaturabhangigkeit bestimmt. Die Reak- 
tion hat eine Aktivierungswarme von ungefahr 20 kcal, doch kann diese 
Energie durch die Kristallisationswarme selbst geliefert und dadurch 
der stetige Fortgang der Reaktion aufrechterhalten werden. 

Ad 2. DaB die kristallisierte Unterlage fiir die darauf aufgedampften 
Antimonschichten keine keimbildende und damit umwandlungsaus- 
lésende Wirkung ausiibt, scheint uns dadurch erklarbar zu sein, daB 
beim Kristallisationsvorgang, der sich in der unter 1. beschriebenen 
Weise vollzieht, durch Einwirkung von Sauerstoff (oder anderen Ver- 
unreinigungen) an der Grenze zwischen Gasraum und fester Phase 
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sich ein Film bildet, der den direkten Kontakt zwischen der neu auf- 
wachsenden Schicht und der kristallisierten Unterlage verhindert. Die 
Bildung eines solchen Filmes ist deshalb besonders wahrscheinlich, weil 
durch die freiwerdende Kristallisationswarme die Kristallisationszone 
jeweils erwarmt und dadurch besonders reaktionsfahig wird. Jeder 
Punkt der Oberfliche der blauen Schicht hat sich einmal in der Kristalli- 
sationszone und somit auf héherer Temperatur befunden. 

In Fig. 16 ist schematisch der Fall dargestellt, daB auf einem blauen 
Kristallisationskreis vom Durchmesser AB weitere Antimonmengen 
aufgedampft werden. Nach einer gewissen Zeit ¢ sei die Schichtdicke 
des braunen Antimons um } gewachsen. In derselben Zeit ¢ ist aber die 
Kristallisation in horizontaler Richtung um a fortgeschritten. Die 


Fig. 16. Vertikaler Schnitt eines im Wachsen begriffenen braunen Fleckens. --------- Grenzlinie zwischen 
braun und blau am Anfang; Grenzlinie zwischen braun und blau nach der Zeit ¢. a Linearer Fort- 
schritt der blauen Zone in der Zeit t; b linearer Fortschritt der Schichtdicke in der Zeit ¢ 


Grenzlinie zwischen brauner und blauer Modifikation hat sich im Quer- 
schnitt langs der Linie 4 A’ und BB’ verschoben. Man sieht deutlich, 
daB auf diese Weise topfférmige Gebilde entstehen; die Neigung der 
Topfwand ist durch das Verhaltnis der Aufdampfgeschwindigkeit zur 
Kristallisationsgeschwindigkeit gegeben. Man erhalt also bei groBer 
Aufdampfgeschwindigkeit steile Topfwande, bei kleiner Aufdampfge- 
schwindigkeit entsprechend flachere. Veranderungen der Aufdampfge- 
schwindigkeit oder solche der Kristallisationsgeschwindigkeit kénnen 
Kriimmungen in den Begrenzungsflachen erzeugen. Einen ,,Trichter‘ 
(Fig. 15a) erhalt man dann, wenn man das Aufdampfen nie unterbricht. 
Der Durchmesser A B der Fig. 16 schrumpft dann zu einem Punkt zu- 
sammen. 

In Fig. 15 ist ferner die Erhéhung der Schicht iiber dem Zentrum 
des braunen Fleckens eingezeichnet, wie sie sich aus unseren Messungen 
(Tabelle 1, a) ergibt. Da die braune Modifikation eine kleinere Dichte 
besitzt als die blaue, hat bei gleicher Antimonmenge die braune Modi- 
fikation eine gréBere Schichtdicke. Die braunen Einlagerungen miissen 
also aus der blauen Flache herausragen. 

Bei Schicht Nr. 5 in Tabelle 1 hat z.B. die braune Einlagerung eine Héhe von 
~200 A. Verteilt sich die bei der Kristallisation auftretende Schrumpfung gleich- 


maBig auf die drei Richtungen des Raumes, so muf sich die Kantenlange eines 
Wiirfels von 200 A auf 184 A, d.h. um 16 A erniedrigen. Tritt die Schrumpfung 
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nur in der Richtung senkrecht zur Oberflache auf, so wiirde sich in diesem 
Fall ein Schichtdickenunterschied von 52 A ergeben. Bei Schicht Nr. 6 mii®te der 
Unterschied sogar doppelt so groB sein, wahrend er nach dem Versuch geringer 
ist. Es ergibt sich der Effekt also quantitativ nicht im errechneten AusmaB. Der 
Berechnung liegt allerdings die Annahme zugrunde, da in gleicher Zeit gleiche 
Mengen auf alle Teile der Oberflache aufgedampft werden und daB die Dichte der 
dinnen Schicht mit der an makroskopischem Material gemessenen Dichte iiberein- 
stimmt. Diese Voraussetzungen miissen namentlich fiir die braune Schicht nicht 
exakt gelten. Auch kénnten die von fritheren Autoren [11], [15] zur Erklarung 
der Annahme von Léchern in der Aufdampfschicht diskutierten Effekte der 
Kondensationsverminderung iiber der Kristallisationszone ein mengenmabig ge- 
ringeres Aufwachsen im Bereich des Fleckens erklarlich machen. 


Diese Arbeit wurde auf Anregung und mit Unterstiitzung der Geratebauanstalt 
Balzers ausgefiihrt, wofiir wir dem Direktor der GAB, Herrn Dr. M. AuwArRTER, 
unseren verbindlichsten Dank aussprechen méchten. Herrn Dr. Tu. Kraus sind 
wir fur wertvolle Ratschlage und vielseitige Hilfe ebenfalls zu groBem Dank ver- 
pflichtet. 
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Berechnung der elastischen Konstanten 
des Vielkristalls aus den Konstanten des Einkristalls 
Von 
EKKEHART KRONER 
(Eingegangen am 16. April 1958) 


Mit Hilfe des Begriffes der elastischen Polarisierbarkeit kénnen die elastischen 
Konstanten des makroskopisch isotropen Vielkristalls aus den Einkristallkonstanten 
exakt ausgerechnet werden. Im Falle des Aggregats aus kubischen Kristalliten, in 
dem die Bestimmung des Kompressionsmoduls trivial ist, folgt der Schubmodul 
aus einer Gleichung 3. Grades [Gl. (22)], in der Kombinationen der Einkristall- 
hauptkonstanten als Koeffizienten auftreten. Die experimentellen Vergleichswerte 
weichen von den berechneten etwas ab, was beweist, da die Experimente nicht 
den von der Theorie geforderten idealen Bedingungen geniigt haben. Weitere 
Anwendungsméglichkeiten der Methode werden besprochen. 


Betrachtet man neuere Zusammenfassungen tiber das Thema dieser 
Arbeit)?, so gewinnt man zunadchst aus dem tabellarischen Vergleich 
der theoretischen und experimentellen elastischen Konstanten des 
Vielkristalls den Eindruck, als sei hier alles in bester Ordnung. Ein 
eingehenderes Studium der einschlagigen Arbeiten zeigt jedoch bald, 
daB die zugehérigen Rechnungen mehr oder weniger schwach theoretisch 
fundiert sind. Die Unsicherheit wird dadurch erhdht, daB es oft kaum 
ohne Willkiir méglich ist, die notwendigen experimentellen Daten aus 
der Vielfalt der vorliegenden, sich oft stark unterscheidenden MeBergeb- 
nisse auszusuchen. Der in neuester Zeit von EsHELBy*#* eingefiihrte 
und vom Verfasser® verwendete Begriff der elastischen Polarisierbarkeit 
gestattet nun eine Berechnung der elastischen Konstanten des Viel- 
kristalls auf sicherer theoretischer Grundlage, ohne irgendwelche An- 
nahmen ad hoc. Bevor wir die Methode beschreiben, seien die wichtigsten 
bisherigen Arbeiten zu unserem Thema, soweit sie dem Verfasser be- 
kannt sind, kurz referiert und mit einigen fiir das Spatere wichtigen 
Kommentaren versehen. 


1 Boas, W.: The physics of metals and alloys, S. 94ff. Melbourne: University 
Press 1947. 
2 Scumip, E.: Uber die elastische Anisotropie der Metalle. Uhrentechnische 
Forschung—Skiflug (Straumann-Festschrift), S.25. Stuttgart: Steinkopff 1952. 
3 EsHELBy, J. D.: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. Ser. A 244, 87 (1951) 
4 ESHELBY, J. D.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 241, 376 (1957). 
° Kroner, E.: Kontinuumstheorie der Versetzungen und Eigenspannungen. 
Ergebn. angew. Math. 5 (1958). 
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Bezeichnungen 
o;;, €;; Tensorkomponenten von Spannung und Deformation. 


&,p,y Eulersche Winkel, die Drehung der Hauptkoordinatenrichtungen des 
Kristalliten gegeniiber festem Koordinatensystem im Vielkristall be- 


schreiben. 
dQ = sinddbdy dy. 
Q Symbol fiir Orientierung des Kristallits. 


Ci jp R1(Q), Sijri(Q), 6;;(Q), $;;(Q) vierfach indizierte und zweifach indizierte (Voigt- 
sche) orientierungsabhangige elastische Konstanten des Kristallits. 

Cijkl Sijkb ij, Si7 (OTientierungsunabhangige) elastische Hauptkonstanten des 
Kristallits (ohne Argument Q geschrieben). 


Cigkis Sigel Ci; Si; isotrope elastische Konstanten des Vielkristalls 


K=C,,+2G,, Kompressionsmodul 
G=C,,=(C,,—G,,)/2 Schubmodul . : 
- . des Vielk ; 
E=3KG/(K+G) Youngscher Modul Gee Niellcnbralls 
1/m = (K—2G)/2(K+G)  Poisson-Zahl 


Vorbemerkungen 


Alle Integrationen gehen iiber den ganzen Wertebereich von Q bzw. @, 9, p. 
Daher ist [dQ = 87x?. 

Alle tiber die Orientierungen gemittelten GroéBen werden durch einen Quer- 
strich gekennzeichnet, z.B. (vgl. Vorct®, S. 956) 


a 1 i= 1 
j= gee | 42) dQ, Cizkl = ga | essns() dQ. 


In den meisten Arbeiten iiber Kristallelastizitat werden nach VoictT die zwei- 
fach indizierten elastischen Konstanten verwendet. Wo es indessen besonders auf 
die Tensoreigenschaft dieser Konstanten ankommt, rechnet sich oft leichter mit 
den vierfach indizierten Konstanten. 

Im kubischen Kristall hangen die vierfach und zweifach indizierten Haupt- 


konstanten wie folgt zusammen: ¢,;=¢€331, (2=1192) Csa= 1212) S14 =St111> 


Si2=Si122) S4a = 451 212- 
Ein aus kubischen Kristalliten bestehender Vielkristall hat exakt den gleichen 


Kompressionsmodul, wie der einzelne Kristallit, es gilt (Summationskonvention!) 


K = 65; ¢1(Q) 05; Op1/3 = C15 1917 On 1/3 = G1 + 262 = Cry + 2Cy9. 


§ 1. Bisherige Ergebnisse 


a) Die Naherung von VOIGT®**. VorcT setzt C;;,;=€;;,), was be- 
deutet, daB alle Korner dieselbe Deformation erleiden, wie man leicht 
iiberlegt. Die von der Elastizitatstheorie vorgeschriebenen Grenzflachen- 
bedingungen fiir die Spannungen werden nicht berticksichtigt. Die 
Moduln E und G ergeben sich teilweise bis etwa 20% zu groB. Die 
Voigtschen Ergebnisse kann man schneller erhalten, wenn man aus 
¢;;x:(Q) die beiden skalaren, orientierungsunabhangigen Invarianten 


6 Voiat, W.: Géttinger Abh. 1887, 48. 


7 Vorict, W.: Wied. Ann. 38, 573 (1889). 
8 Vorct, W.: Lehrbuch der Kristallphysik. Leipzig u. Berlin: Teubner 1910. 
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bildet und setzt (Summationskonvention) 
Cigrt(Q) 05; Ox1 = Cig nt Oi Ont = Cijn1 O55 Oni (1) 
€;;x1(Q) O;% Of. = C5541 O:n O;1 = Cijrt in Oj1- (2) 
Diese beiden Gleichungen liefern nach einfachster Rechnung & und G. 


b) Die Naherung von REUSS®. Reuss setzt S;;,)—= S;;,,, was bedeutet, 
daB die Grenzflachenbedingungen fiir die Spannungen, nicht aber, wie 
oben, diejenigen fiir die Deformationen erfiillt werden. Die Moduln £ 
und G ergeben sich hieraus in ahnlich grober Naherung wie bei VoicrT, 
jedoch zu klein*. Auch hier kann man die Rechnung durch die zu (1) 
und (2) entsprechende Verwendung der skalaren Invarianten von 
S;;x,(@) sehr einfach gestalten. 


c) Die Naherung von HUBER und SCHMID". Wir referieren nur die 
den kubischen Kristallit betreffenden Rechnungen. Der Youngsche Modul 
des Kristallits e(Q) = 1/s,,(Q) und der Torsionsmodul g’(Q) = 2/[s44(Q) + 
S55({2)] werden ohne Beriicksichtigung von Grenzflachenbedingungen 
iiber alle Orientierungen gemittelt. Das heiBt die Autoren setzen 
E=é, G'=g’. Die Ergebnisse sind zu klein, aber etwas besser als bei 
Reuss. Wir haben absichtlich den Torsionsmodul des Kristallits von 
seinem Schubmodul g (2) =1/s,,(Q) unterschieden, da nach der Voigt- 
schen Theorie der Kristalltorsion® hier nicht beide wie im isotropen 
Korper zusammenfallen. DaB die Beziehung G’=G nicht nur im streng 
isotropen Korper, sondern auch im quasiisotropen Vielkristall gilt, ist 
theoretisch noch nicht bewiesen worden, doch besteht kaum ein Grund, 
daran zu zweifeln. Die Huber-Schmidsche Mittelung geht iiber GréBen 
der Form 1/s,;;(Q), die keine Tensorkomponenten sind. Daher miissen 
hier tatsachlich komplizierte Integrale ausgerechnet werden. Die Még- 
lichkeit, tiber GréBen 1/c;;(Q) zu mitteln, wurde von BruGGEMAN! 
erwahnt, ist aber bisher wohl nicht benutzt worden. 

d) Die Beriicksichtigung der Kornwechselwirkung durch BOAS!3, Die 
Boassche Rechnung ist als Korrektur der Huber-Schmidschen Methode 
anzusehen und wird nur fiir den Torsionsmodul durchgefiihrt. Nach 
der Voigtschen Theorie der Kristalltorsion fiihren duBere Momente 
um die Stabachse auf den Endflachen eines Kristallstabes im allgemeinen 
gleichzeitig zu einer Biegung. Diese kann durch anders orientierte 


rs Weve uae R.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 65, 351 (1952) wird bewiesen daB die 
nach Voicr berechneten Elastizitatsmoduln eine obere Grenze, die nach REuss 
berechneten eine untere Grenze fiir die wahren Moduln darstellen. 

® Reuss, A.: Z. angew. Math. Mech. 9, 49 (1929). 

‘0 HuBer, A., u. E. Scumip: Helv. phys. Acta 7, 620 (1934). 

11 Boas, W., u. E. Scumrip: Helv. phys. Acta 7, 628 (1934). 

12 BRUGGEMAN, D. A. G.: Z. Physik 92, 561 (1934). 

13 Boas, W.: Helv. phys. Acta 8, 674 (1935). 
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Momente auf den Endflichen unterdriickt werden, jedoch bewirken 
diese Momente dann zugleich eine riicklaufige Torsion. Man erhilt so 
einen effektiven Torsionsmodul g’’(Q) bei verhinderter Biegung gemaB 
der Gleichung 

1/g"(2) = [Saa() + 555(Q)]/2 — [sha (Q) + 535 (Q)]/25,5(Q) (3) 
(Stabachse = x3-Achse). Boas macht die plausible Annahme, daB die 
Biegung der Kristallite bei der Torsion des Vielkristalls stark behindert 
ist und setzt G’=g”. Diese Annahme fiihrt zu einer erstaunlichen 
Verbesserung der Ergebnisse von HuBER und ScumiIp. 

Man kann versuchen, die entsprechende Uberlegung auf den homo- 
genen Schubversuch anzuwenden, wobei sich G’= G ergeben sollte. Eine 
Schubspannung o33(@) fiihrt auBer bei speziellem Q zu lauter von Null 
verschiedenen Deformationen ¢;;(Q). Unterdriickt man die Dehnung 
€33() durch ein passend angelegtes o33(Q), so hat man 


O = $33 (Q) o33(Q) + S34 (Q) o23 (2), | 
2 &93 (2) = S34 (Q) 053 (2) + S44 (Q) 023 (Q). J 


Hieraus folgt der effektive Schubmodul des Kristallits bei verhinderter 
Dehnung in x,-Richtung gemaB 


A/g’” (2) = s44(Q) — S34 (22) /53 (@) . (5) 


Der Mittelwert hiervon ist offenbar der gleiche, wie derjenige von (3). 
Auf diese Weise den Schubmodul des Vielkristalls zu bestimmen, erscheint 
reichlich willkiirlich und zeigt, daB die Boassche Methode trotz ihrer 
befriedigenden Ubereinstimmung mit dem Experiment eben nur quali- 
tativ ist. [DaB Boas nicht iiber 1/g’’(Q), sondern iiber g’’(Q) mittelt, 
vermag diesen Eindruck nicht zu beseitigen. | 


(4) 


e) Die Rechnung von BRUGGEMAN”: 14,15, Theoretisch am befriedigsten 
ist wohl die Rechnung von BRUGGEMAN, die dafiir aber auch relativ 
kompliziert in Durchfiihrung und Ergebnissen ist. Hier wird zunachst 
unter der Annahme lamellenartiger Kornanordnung bei ideal statisti- 
scher Orientierungsverteilung das Randwertproblem beziiglich der Korn- 
grenzen exakt gelést. Die sich dabei ergebenden, wegen der speziellen 
Kornform noch schwach anisotropen provisorischen Elastizitatsmoduln 
werden dann noch einmal gemittelt. Da die Abhangigkeit der Elastizitats- 
moduln eines Vielkristalls von der Kornformverteilung schwach ist 
(vgl. § 5), erhalt BRUGGEMAN eine dhnlich gute Ubereinstimmung mit 
dem Experiment wie Boas. Andererseits schranken die speziellen Vor- 
aussetzungen iiber die Kornform die Anwendungsméglichkeiten der 
Bruggemanschen Ergebnisse etwas ein. 


14 BRUGGEMAN, D. A. G.: Diss. Utrecht 1930. 
15 ROHL, H.: Ann. d. Physik V.F. 16, 887 (1933). 
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In der jetzt zu besprechenden Methode werden die von der Elasti- 
zitatstheorie vorgeschriebenen Korngrenzenbedingungen bei beliebiger 
Kornform ,,statistisch exakt‘‘ gelést. Damit ist gemeint: Wir betrachten 
eine Anzahl raumlich statistisch verteilter K6érner, die alle die gleiche 
(beliebige) Gitterorientierung und Form (z.B. Nadel) haben, die jedoch 
beziiglich ihrer ausgezeichneten Richtungen (z.B. Nadelachse) voll- 
kommen statistisch verteilt sein sollen. Die iiber alle diese Kérner 
gemittelte Spannung und Deformation bei Anlegen einer Last kann 
exakt berechnet werden, woraus die elastischen Konstanten des Viel- 
kristalls (statistisch) exakt folgen. 


§ 2. Theorie der Bestimmung der elastischen Konstanten 
des Vielkristalls aus denjenigen des Einkristalls 


Wir betrachten einen Vielkristall mit einer derartigen statistischen 
Orientierungs- und Kornformverteilung, da man bei entsprechend 
homogen auf dessen Oberflache verteilten duBeren Kraften ein im Mittel 
homogenes Spannungsfeld o;; bzw. Deformationsfeld ¢;; und isotrope 
elastische Konstanten C;;,,; erhalt. Das hei®t, miBt man die erstgenann- 
ten GréBen an Volumenelementen, die eine hinreichend groBe Zahl 
von K6rnern enthalten, ihrerseits aber klein gegentiber den Dimensionen 
der Probe sind, so erhalt man fir alle Volumenelemente die gleiche 
(mittlere) Spannung bzw. Deformation. Dagegen schwanken natiirlich 
die raumlich gemittelten Spannungen und Deformationen der ein- 
zelnen Korner, also o;;(Q) und ¢;; (2), je nach der Orientierung und Korn- 
form. Verdoppelt man die duBeren Krafte, so verdoppeln sich alle 
GréBen 6;;, €;,, 6;;(Q), €;;(Q). Infolgedessen bestehen die linearen 
Beziehungen 


(6) 


Hier hangen die zunachst noch unbekannten Tensoren 4. Stufe 9; 4) 
und q;;,; durch die Beziehung 


Di jx1(Q) = Cipmn (Q) Cone) Cy gkl (7) 


zusammen, wie die Anwendung des Hookeschen Gesetzes auf 6;; (2) 
und €,, ergibt. 

Man kann natiirlich nicht erwarten, daB die Spannung innerhalb des 
einzelInen Kornes ortsunabhangig sei. Indessen brauchen wir uns vor- 
erst nur fiir die 6rtlich gemittelte Spannung im Korn zu interessieren, 
da nur diese einen Beitrag zu der mittleren Spannung des Volumen- 
elementes gibt. 

Weiterhin hangen o;;(Q) und ¢,;(Q), wie erwahnt, von der Form des 
betreffenden Korns ab. Weiter unten wird gezeigt, wie Pijpi Ty, ein 
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kugelférmiges Korn exakt ausgerechnet werden kann. Wir werden die 
auf kugelférmige Kérner bezogenen Werte von O;;, Pijx, USW. immer 
mit einem Strich versehen. Wir integrieren die gestrichenen Gln. (6) 


uber alle Orientierungen at erhalten 
—_/ =e _ 
O57 = Pizri Eki | ‘ 
ey ee eel (8) 
E55 = FijriPr1- 


Man kann nicht von vornherein erwarten, daB die tiber die Orientierungen 
gemittelten Spannungen der kugelformigen Kérner 6;; bzw. die ent- 
sprechenden Deformationen ¢;, exakt mit den mittleren Spannungen 
alley Korner 6;; bzw. deren Deformationen €;; tibereinstimmen, sondern 
es werden Benet ines der Art 


— —- : — 
O55 = 955 TF iS C;, kL ER] | 
— —- ; = 
€5j PE: ei; ae Bi; == SijK1Fp1 


(9) 


gelten. Ohne weiter auf die GréBen #;; und B;; einzugehen, kénnen 
wir feststellen, daB mit 6;; > Gj; auch = j> &ij ae und mit 6;;<6;; 
auch €,;< €;;. Im ersten Fall a [vel. tty Gln. (8) und (9) | 


Bij ki < Cin Tijni< Sights (10) 
und im zweiten Fall 
Pijxi > Cijnr Vijri > Sijnt- (11) 
Nehmen wir von den zweiten Gln. (10) und (411) die Reziproken, so er- 
halten wir entweder 
Pijni< Cijri<Vijnt (12) 
oder 
Dijni > Cijni> Vijhi- (13) 


Das heiBt auf jeden Fall liegen die C;;,; zwischen den Werten von 
7ijz1 und ;;,;. Durch die Berechnung dieser beiden Tensoren erhalten 
wir somit zwei Schranken fiir die Elastizitatsmoduln. 


§ 3. Aufstellung der Gleichungen fiir den Schubmodul 
des Vielkristalls bei kubischen Kristalliten 


Wir kniipfen noch einmal an die Gln. (6) an und schreiben sie in der 


Form 


6;;(Q) = (Cisn0+ ¥;;41(@)) Ent | 
€;;(Q2) = (Sijert t; ;x1(Q)) On- j 


Gemittelt iiber alle Orientierungen und Kornformen mu8 herauskommen : 


(14) 


65; = Cijni Ext = Sint Ont (15) 
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d.h. man hat exakt 
F r¢41(Q) dQ = 0, S tpnr(Q) dQ = 0. (16) 
Anstelle dieser Gleichungen lésen wir naherungsweise die Gleichungen 
S%jn(Q)4Q=0, — Sf tijx1(Q)dQ=0 (17) 


nach C,;,, auf. Diese Gleichungen sind gemaB der Definition der 7 und ¢ 
mit den Gleichungen Cijnt= Pint und Sipnt=Tijat bzw. Crt —Ties 
gleichwertig. So bekommen wir die beiden Schranken ftir die C;;,;. 

Die physikalische Bedeutung von 7;;,);(Q) liegt auf der Hand: Es gibt 
AnlaB zu einer mit €,,; verbundenen ,,induzierten‘‘ Spannung 7;,;;(2) 7 
in dem Korn mit der Orientierung 2, die zu der nach dem Hookeschen 
Gesetz folgenden Spannung C;;,;€,; hinzutritt, weil die elastischen 
Konstanten des Korns von den mittleren Konstanten des Vielkristalls 
abweichen. Demnach hat 7;;,;(Q) die Bedeutung einer ,,elastischen 
Suszeptibilitat‘‘ bzw. nach Multiplikation mit dem Einheitsvolumen einer 
,elastischen Polarisierbarkeit®‘‘. Entsprechend ist ¢;;,;(Q) zu deuten. 
7;;;(@) ist natiirlich die elastische Suszeptibilitat der kugelférmigen 
Korner. 

Wir halten den Begriff der elastischen Polarisierbarkeit® fiir unent- 
behrlich bei der Behandlung vieler elastizitatstheoretischer Probleme 
mit K6érpern, die nicht einheitliche elastische Konstanten haben und 
sehen in der Einfiihrung dieses Begriffes einen der wesentlichen Fort- 
schritte der Elastizitatstheorie in der neueren Zeit. Mit dieser Vor- 
stellung wird der mit der Elektrodynamik vertraute Leser kaum 
Schwierigkeiten haben. Alles geht analog wie dort. Nach den neuesten 
Ergebnissen von ESHELBy* kann man z.B. ein Ellipsoid homogen 
elastisch polarisieren, in Analogie zu einem bekannten Ergebnis in der 
Magneto- oder Elektrostatik. Das Spannungsfeld im Restkérper ist 
die Summe des Feldes C;;,) €,; und des von einem im Mittelpunkt des 
Ellipsoids gedachten elastischen Dipol® herriihrenden Feldes. In dieser 
Sprache interpretieren wir die Ausgangsgleichungen (16) unseres Pro- 
blems wie folgt: 

Innerhalb eines idealen (d.h. makroskopisch isotropen) Vielkristalls 
verschwindet die tiber alle Orientierungen und Kornformen gemittelte 
Polarisierbarkeit der Kérner. 

Das Problem der Polarisation einer isotropen Kugel in einem iso- 
tropen Medium mit anderen elastischen Konstanten wurde von EsHEL- 
BY* explizit gelést. Zugleich hat er angegeben, wie man vorzugehen 
hat, wenn die Kugel anisotrop ist. Auch dann erhalt man die Lésung 
in elementarer Form. (Dies trifft dagegen nicht mehr zu, wenn die 
Umgebung der Kugel nicht mehr isotrop ist, Fall der Textur!) “Die 
Lésung fiir die anisotrope Kugel (ci;%2(Q)) im isotropen Medium (C ijl) 
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lautet allgemein: 


(82) = C5 541(Q) — Cijnr t+ Cijmn(Q) Yn ai{Q), 
ti pnt (2) = Uzjmn(Q) San nis 

(2) = — Vijm n(Q) femnnr 2) 3 Grea 
Vijt(2) = Cy5¢1(Q) — Cijn1+ Cijmn @mnkt- 


Hier ist w,,,.; ein nur von den Konstanten C;;,, abhangender (und des- 
halb) isotroper Tensor mit den Komponenten 
K+4G Pass. dS eC 


w L) = A. Ww — oe ie 
1111 + 2129 5 LL DTD = Z 1 
K ae 2 4 Kk 2 6G (19) 


(vgl. ESHELBY4, S. 389, vorletzte Gleichung). Die Ableitung der Gln. (18) 
wird im Anhang gegeben. 

Die Integration der Gln. (17) ergibt sich wie in § 1a, b von selbst. 
Beschranken wir uns weiterhin auf kubische Kristallite, so ist der 
Kompressionsmodul bereits bekannt (vgl. die letzte Vorbemerkung). 
Es bleiben dann noch die Gleichungen 


1741 O0;n Oj1= 0, te 7n1 O;p 6; = O (20) 


nach G=C,,=(C,,—C,,)/2 aufzulésen, wobei man 7;,,,; und 4; ;,; 
erhalt, wenn man in Gln. (18) anstelle der orientierungsabhangigen nun 
die orientierungsunabhangigen Hauptkonstanten einsetzt. Danach 
lassen sich die Gln. (20) ohne Schwierigkeiten ausrechnen, wobei es 
vorteilhaft ist, anstelle der Komponenten ¢,111, Cyy99, Cy219 die Kom- 
binationen 4.4444 2G 22> Gira — G11 22> 21019 ZU bentitzen, entsprechend 
bei den anderen Tensoren. Dann ist z.B. 
ii =) 1 =f Sie 1 
Miia 21122 = s5 ; OTS He ogee ee rere 
Vir + 22490 ” M141 — 122° 
1 
Zices — 
a 2212 
Die von der linken Gl. (20) ausgehende Rechnung ergibt eine Glei- 
chung 4. Grades fiir G: 


G+oaGtbG@teG+d=0 (21) 


mit 


I 


a=(3K4+29)\/4, b=(90K?+12Ky—8K u— 96ur)/64, 
c=— (3K +52r)u K/64, d=— 6K? wy/64. 
Dagegen fiihrt die rechte Gl. (20) auf eine Gleichung 3}. Grades: 


GPa pay =O (22) 
mit 
6 = Bk = 4y)/8, == (K - 12v) u/8, y= — K p|4. 
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In beiden Gleichungen haben wir 
K=Cyt26122, b= 1212) Y = (C1111 — C1122)/2 


gesetzt. Auf die Wiedergabe dieser etwas mithsamen, obwohl elementaren 
Rechnungen sei hier verzichtet. Falls 4 =y ist, d-h. wenn die einzelnen 
Kérner schon elastisch isotrop sind, fithren die Gln. (21) und (22) auf 
G="u=», wie es sein muB. 


§ 4. Nachweis der Exaktheit der Ergebnisse 
des letzten Paragraphen 


Das durch die Gln. (18) gegebene Resultat ist exakt die Polarisier- 
barkeit einer anisotropen Kugel in einem isotropen Medium. Man 
koénnte bei unserer Anwendung an der Exaktheit zweifeln, da die Um- 
gebung des betreffenden Korns nicht streng isotrop, sondern quasi- 
isotrop im Sinne des Vielkristalls ist. Indessen laBt sich zeigen, dab 
unsere Behandlung des Problems wenigstens im statistischen Sinne 
exakt ist, so daB — mit der durch eine endliche Kornzahl im Volumen- 
element gegebenen Einschrankung — die aus Gln. (21) und (22) folgenden 
Werte von G tatsachlich die obere und untere Grenze von G darstellen. 

Man zeigt dies mit einer Uberlegung, die der iiblichen Berechnung 
der Dielektrizitatskonstanten eines Stoffes aus der Polarisierbarkeit 
seiner Molekiile ganz analog ist (s. z.B. BECKER?*). Dazu fassen wir 
jedes Korn gemaB der Gleichung [vgl. (6) und (14) | 


Pijri(Q) = Cao V;;x1(Q) (23) 


auf als bestehend aus einer Art Grundsubstanz mit den elastischen 
Moduln C;;,; (entsprechend dem Vakuum in der Elektrostatik mit der 
Konstante é¢ )) und einem polarisierbaren Etwas, das durch 7;;,)(Q) 
gekennzeichnet wird. 7;;,;(Q) fiihrt bei Anlegen eines homogenen Span- 
nungsfeldes C;;,; €); Zu einer induzierten Spannung 7;;;;(Q) €,7. 

In unserer Naherung (17), in der wir mit kugelférmigen Kérnern 
beschaftigt sind, ist, wie erwahnt, die induzierte Spannung beziiglich 
der Eimwirkung auf die tibrigen Kérner ein elastischer (induzierter) 
Dipol. Die auf das Korn wirkende induzierende Spannung setzt sich 
in diesem Bild zusammen aus der auch in Abwesenheit der Polarisier- 
barkeiten vorhandenen Spannung C;;,;€,; und der von allen anderen 
Kérmern durch ihre Dipolwirkung hervorgerufenen Spannung. Man 
zetlegt diese Dipole in zwei Gruppen, die eine umfaBt alle auBerhalb 
einer Kugel von etwa der GréBe des oben definierten Volumenelements 
liegenden Dipole, die andere Gruppe diejenigen Dipole innerhalb der 


16 BecKER, R.: Theorie der Elektrizitat, 7. Aufl., Bd. II, S.99ff. Leipzig: 
Teubner 1949. 
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Kugel. Mit den gleichen Argumenten wie bei BECKER l. c. im elektrischen 
Fall verschwindet der der 2. Gruppe zuzuschreibende Anteil an der 
induzierenden Spannung, wahrend derjenige der 1. Gruppe wegen der 
statistischen Orientierungsverteilung der Kérner verschwindet, wie man 
sofort sieht. Soweit also nur die Dipolwirkung der Kérner beriicksichtigt 
wird, ist tatsdchlich C;;,)é,,; die induzierende Spannung am Orte des 
betrachteten Korns und unsere Formeln sind (im Sinne der Statistik) 
exakt. 

Zu Quadrupolwirkungen der Kérner, die sehr kurzreichend waren, 
k6énnten offenbar nur die Koérner innerhalb der genannten Kugel wesent- 
lich beitragen. Bei der geforderten statistischen Orientierungsverteilung 
werden sich jedoch auch hier die Beitrage der einzelnen Quadrupole 
gegenseitig aufheben. Andernfalls hatte man innerhalb der (Volumen- 
element-) Kugel eine resultierende Quadrupoldichte, welche z.B. bei 
konstanter Dichte zu einer linear veranderlichen mittleren Spannung 
innerhalb des Volumenelements fiithren wiirde. Da dies nicht sein darf 
(s. § 2, Anfang), kénnen wir schlieBen, daB die durch die Quadrupole 
hervorgerufene zusatzliche Polarisation der Kérner innerhalb des Vo- 
lumenelements den Mittelwert Null hat. Da derselbe SchluB fiir die 
hdheren Multipole gilt, ist damit endgiiltig gezeigt, daB die Gln. (17) 
mit der durch die Statistik gegebenen Genauigkeit die obere und untere 
Grenze der Elastizitatsmoduln des Vielkristalls geben. 

Hiernach stellen wir jetzt fest, daB die Gleichung 4. Grades (21) 
nach Division mit der positiven GroBe G + 3 K/8 in die Gleichung 3. Gra- 
des (22) iibergeht. Das heiBt wir erhalten den Schubmodul im kubischen 
Falle exakt. [Aus dem positiv definiten Charakter der Konstanten 
K, u,v folgt leicht, daB Gl. (22) genau eine positiv reelle Wurzel hat. ] 
Man hat also die gleichen Elastizitatsmoduln, ob nun der Vielkristall 
iiberwiegend kugelférmige oder nadelf6rmige oder scheibenférmige 
K6érner enthalt, wenn diese nur ihrerseits beziiglich ihrer ausgezeichneten 
Richtungen (z.B. Nadelachsen) véllig statistisch angeordnet sind. Hat 
man dagegen z.B. lauter parallel liegende Scheiben, so wird der Kristall 
auch bei statistischer Verteilung der Gitterorientierung anisotrop 
($2, €)- 

Um dieses nicht triviale Ergebnis noch klarer zu machen, sei bemerkt, 
daB die Abhangigkeit von der Kornform in unsere Rechnung allein 
iiber den Tensor w;;,; von Gl. (18) oder (25) eingehen konnte. ESHELBY 4 
hat den Tensor Wij RI (bei ihm mit S,;,, bezeichnet) fiir den Fall des 
Ellipsoids allgemein angegeben. Wir haben ihn fiir das Rotations- 
ellipsoid mit den Achsen a,c (c= Rotationsachse) etwas weiter aus- 
gerechnet und im Anhang 2 das Ergebnis angegeben. Diese Werte von 
W;;z, sind die , Hauptkonstanten“, d.h. die Ellipsoidachsen fallen mit 
den cartesischen Koordinatenachsen zusammen (c entspricht %). Bei 
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beliebig orientierten Achsen des Ellipsoids hatte man einen Tensor 
w;741(@). Wir haben nun W;;p1(@) iiber alle Achsenorientierungen o 
(nicht zu verwechseln mit der Gitterorientierung Q) gemittelt, wobei wir 
wieder die Integrationen durch Beniitzung der Invarianten W7}p1(Q2) X 
O;; On7 Und w7}%7(Q) 6; 6j, von selbst erhielten. Das Ergebnis hangt 
yon den Achsen a und c nicht mehr ab, man erhalt den Wert (19) als 
Mittelwert fiir w,;,;. Dieses Resultat bedeutet, angewandt auf unseren 
Fall, daB zwar die in dem einzelnen Ellipsoidkorn induzierte Spannung 
von derjenigen des Kugelkorns abweicht, da aber die mutilere induzierte 
Spannung der beziiglich @ statistisch verteilten Ellipsoidkorner (mit 
festem Q) gleich derjenigen der Kugelkérner (mit dem gleichen 2) 
ist. Das Zusammenfallen der genannten Schranken im kubischen Fall 
beweist dariiber hinaus, daB der eben bewiesene Satz nicht nur fiir 
Ellipsoidkérner, sondern bei beliebiger Kornform gelten muB, und zwar 
nicht nur im kubischen, sondern auch im allgemeinen Fall, da der Tensor 
W;;4, Nur von den isotropen elastischen Konstanten C;;,; abhangt. 

Wir hatten oben von einer ,,statistischen“ Exaktheit gesprochen. 
Diese Einschrankung brauchen wir indessen nur deshalb zu machen, 
weil unsere Proben endlich sind. Fiir unendlich ausgedehnte Proben 
kénnte man die Volumenelemente beliebig groB machen, dann waren die 
von uns berechneten Werte der Elastizitatsmoduln des Vielkristalls 
tatsachlich exakt. Ob man unsere Ergebnisse also als exakt oder nur 
als statistisch exakt bezeichnen will, ist lediglich eine Definitionssache. 


§ 5. Diskussion 


In der Tabelle sind die nach Gl. (22) berechneten Schubmoduln mit 
den experimentell ermittelten, ferner mit den nach SCHMID-HUBER- 
Boas und BruGGEMAN berechneten und den sich als arithmetisches 
Mittel der Voigtschen und ReuBschen Resultate ergebenden Torsions- 
moduln verglichen. Auf die eingangs erwahnte Unsicherheit der experi- 
mentellen Werte sei nochmals hingewiesen!2, 

In mehreren Fallen ist die Ubereinstimmung recht gut, in anderen 
dagegen hat man gréBere Abweichungen. Man wird kaum fehlgehen 
in der Vermutung, daB bei Blei auch schon bei kleiner elastischer Ver- 
formung plastische Vorgaénge (insbesondere KorngrenzenflieBen) betei- 
ligt sind, welche den effektiven Schubmodul erniedrigen. Bei Nickel und 
eventuell Eisen mu8 iiberdies auch an die Méglichkeit magnetischer 
Effekte gedacht werden. Doch findet man auch bei den ubrigen Me- 
tallen zum Teil noch Abweichungen, die auBerhalb der MeBgenauigkeit 
hegen. Hieraus mu8 wohl geschlossen werden, daB die Versuchsproben 
tatsachlich nicht so ideal waren, wie in der Rechnung vorausgesetzt 
wurde. Lassen wir die Tatsache, daB der Torsionsmodul gemessen, aber 
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Tabelle. Vergleich des beobachteten und berechneten Schubmoduls von Vielkvistallen 


Berechnet nach 


Beaaran ae — Sone HuBER- d 
KRGONER +4 mnuce Semnmenons | BRUGGEMAN * 

Gold . Deep 2,82 De Ais 2,78 2,89 
Silber . 2,65—2, 2,90 2,86 2.77 2,90 
Kupfer 4,42 4,82 4,74 4,54 4,78 
Aluminium 2,64 2,62 226 2,61 2561 
Nickel. 7,46 8,12 8,05 7:95 

Blei 0,74 0,87 0,84 0,80 

a-Eisen .. 7,85 8,21 8,15 7,95 8,21 
Molybdan ‘ 14,5—17 12,10 120) 

p-Messing 5,58 6,45 

Germanium bod 5,50 


Soweit nicht anders angegeben, sind die beniitzten Einkristallkonstanten bei 2 
entnommen, desgleichen die experimentellen Vielkristallkonstanten. Alle Zahl- 
werte verstehen sich nach Multiplikation mit 10" in dyn/cm?. 


der Schubmodul berechnet wurde, als mégliche Fehlerquelle beiseite, so 
waren noch folgende Ursachen als beteiligt an der Diskrepanz denkbar **: 

a) Eine plastische Verformung (Bewegung von Versetzungen), die 
immer vorhanden, der GroéBe nach aber schwer zu beurteilen ist7,18. 

b) Nicht vollstandig statistische Orientierungsverteilung (Textur). 

c) Nicht gleicher Reinheitsgrad und metallographischer Zustand 
der gemessenen Einkristalle und Vielkristalle. 

d) Korngr6Be nicht klein genug gegen Durchmesser des Torsions- 
drahtes, so daB die Voraussetzungen fiir die Statistik (hinreichende 
Kornzahl in allen Dimensionen) fraglich sind. In diesem Fall kann 
auBerdem ein Oberflacheneffekt von Bedeutung werden, den unsere 
Rechnung nicht beriicksichtigt hat, da fiir die Kérner in der Oberflache 
andere Bedingungen vorliegen, als fiir diejenigen im Innern der Probe. 

Wir glauben, daB dies Griinde genug sind, um eine Differenz zwischen 
Theorie und Experiment von einigen Prozent denkbar erscheinen zu 
lassen. Um eine quantitative Korrektur der experimentellen Werte 
durchzufiihren, miiBten die Versuchsbedingungen wesentlich genauer 
fixiert werden, als dies bisher bei Modulmessungen iiblich war. 

Wir besprechen kurz weitere Anwendungsméglichkeiten unserer 
Methode. Zundchst kann man z.B. Gl. (22) auch als Bestimmungs- 
gleichung fiir einen der anisotropen Schubmoduln yz oder y betrachten, 
wenn der isotrope Modul G bekannt ist. Allgemeiner braucht man bei 
einem Einkristall mit 7 elastischen Konstanten nur ”—2 zu messen, 


* Nach 8 

xk Vel. auch die diesbeziigliche Diskussion von BRUGGEMAN ne 
17 Mott, N. F.: Phil. Mag. (VII) 43, 1151 (1952). 

18 FRIEDEL, J.: Phil. Mag. (VII) 44, 444 (1953). 
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wenn man die Vielkristallkonstanten schon kennt. Wichtiger erscheint 
jedoch die Modglichkeit, die experimentellen Werte durch dies Gla) 
oder die entsprechenden Gleichungen fiir andere Kristallsysteme zu 
kontrollieren. Diese Gleichungen erhalt man durch Nullsetzen der 
beiden Skalarinvarianten des Polarisationstensors ri 5x (Q), und zwar 
sind die so ermittelten Gleichungen beziiglich K und G gekoppelt. Die 
Behandlung dieser Gleichungen sei einer spateren Arbeit vorbehalten. 


Die Methode arbeitet auch bei beliebig vorgegebener Textur oder 
Kornformverteilung. Dann wird der Vielkristall im allgemeinen elastisch 
anisotrop, und man hat beispielsweise, wenn er kubisch wird, drei 
Gleichungen anstelle der linken Gl. (20) zu lésen. Von den drei Inte- 
grationen ergeben sich zwei von selbst, die dritte laBt sich voraussicht- 
lich nach einem Vorschlag von E. Furs ebenfalls einfach bewerkstelligen, 
wenn man die die Textur beschreibende Gewichtsfunktion fiir die Mitte- 
lung in Form von Kugelflachenfunktionen schreibt. Bei der Beriick- 
sichtigung der Kornform wird man sich auf die Rechnungen von ESHEL- 
By?! stiitzen. Man wird dann etwa eine mittlere Kornform durch ein 
Ellipsoid beschreiben. Bei ESHELBy finden sich auch Betrachtungen 
iiber die Modulanderung von Kérpern, die fein verteilte Einschliisse einer 
zweiten Phase haben. 


SchlieBlich sei noch auf die Méglichkeit hingewiesen, unsere Methode 
bei der Berechnung der Verfestigungskurve des Vielkristalls aus den 
orientierungsabhangigen Verfestigungskurven der Einkristalle zu ver- 
werten. Auf diesem Gebiet ist die heutige Lage in mancher Hinsicht 
ahnlich, wie bei dem von uns behandelten Thema. So lést TAytor!9 
die Aufgabe naherungsweise durch Annahme gleicher Deformation der 
Korner. Es ist klar, daB so die gegenseitige elastische Behinderung 
der Kérner bei der Verformung nicht berechnet werden kann. Diese 
folgt aber aus Rechnungen, die den unserigen sehr verwandt sind. 
Allerdings kénnen wir so den zusatzlichen Effekt, daB namlich Korn- 
grenzen als Hindernisse fiir Versetzungen wirken, nicht erfassen. Um 
ihn zu beriicksichtigen, kénnen wir etwa naherungsweise unsere Rech- 
nung mit der bekannten Methode von KoCHENDORFER” kombinieren. 
Vorst6Be in dieser Richtung sind zur Zeit im Gang. 


Anhang 1 


Wir leiten hier die Formeln (18) fiir die elastische Polarisation einer 
anisotropen Kugel in einem isotropen Medium ab. Unser Vorgehen 
richtet sich ganz nach der geistreichen Methode von EsHELBY‘. Zu- 
nachst wird das folgende Teilproblem gelést: Gegeben ein spannungs- 


19 Taytor, G. I.: J. Inst. Metals, London 62, 307 (1938). 
20 KOCHENDORFER, A.: Z. Metallkde. 38, 173 (1947) 
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freier isotroper Korper, aus dem eine kleine Kugel irgendwo_ heraus- 
geschnitten werde. Diese mége eine homogene, spannungsfreie De- 
formation el; erfahren, diese durch eine elastische Deformation riick- 
gangig gemacht werden, die Kugel dann wieder an ihrem friiheren Platz 
eingesetzt werden, wonach sie mit dem Restkérper zusammenwachsen 
mége. Nach Wegnahme der Krafte, welche die Kugel in die passende 
Form gebracht haben, findet eine teilweise Entspannung statt, jedoch 
verbleibt der Kérper in einem Eigenspannungszustand. Die Spannungen 
sind im Innern der Kugel homogen. Ist ef; die Gesamtdeformation der 
Kugel vom Ausgangszustand aus (also gleich der Summe von spannungs- 
freier Deformation ¢/; und elastischer Deformation ef, — e}'), so ist das 
Spannungsfeld in der Kugel offenbar durch 


G P 

O53 = Cogn (Exn— emi) (24) 

gegeben. Natiirlich sind ef und ¢/; einander proportional, wir schreiben 
be as G 

Ex 1 = Wrimn Emn- (25) 


Wkimn St nach ESHELBY der in Gl. (19) angegebene Tensor. 


Uberlagert man nun dem Korper eine homogene AuBere elastische 
Deformation €,;, so erhalt man insgesamt in der Kugel eine Spannung 


G == 
OG (Cij nt a Ciiiin Wmnkit) ki Ci5nt Ent (26) 


Nach ESHELBY l6sen wir jetzt unsere Aufgabe wie folgt: Wir schnei- 
den die verformte Kugel wieder heraus, wobei der tibrige Kérper fest- 
gehalten werde. Danach verformen wir einen kugelférmigen Einkristall 
um ef + &;, so daB er genau in den Hohlraum paBt. Die elastischen 
Konstanten c;;,;(Q) des Kristalls seien so, daB er dieselbe Spannung 
aufweist, wie die vorher herausgenommene Kugel hatte, d.h. 

O55 = Ce n1(22) (E81 + Ex) (27) 


Wird also die verformte isotrope Kugel durch die eben definierte ver- 
formte anisotrope Kugel ersetzt, so bemerkt offenbar der Restkérper 


von dieser Operation nichts. 
Die genannte Bedingung fiir die c;;,,() folgt durch Gleichsetzen 
von (26) und (27) zu 


C51 (2) (e8 + E41) = (Cijnt— Cij mn Mmm) efi t+ Cijni Ext: (28) 


Diese Gleichung kénnen wir nun so auffassen, als sei ¢,;,,(@) gegeben 
und ¢%,(Q) gesucht. Die Auflésung nach ef,(Q) liefert 


€F, (Q) = i541 (Q) En (29) 
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mit dem Wert (18) fiir #;;,,;(Q). Setzen wir dieses e€,(Q) noch in Gl. (27) 
ein, so erhalten wir 


6;;(Q) = (Ci snr + Vijni(2)) Ex (30) 


mit dem 7; ;,;(Q) von Gl. (18). Der in GI. (18) gegebene Wert ftir t:¢n1(Q) 
folgt danach leicht, wenn man Gl. (30) mit s,,;;(2) multipliziert und €;; 
durch Spimn Gmn ersetzt [vgl. auch Gl. (14)]. Hiermit sind die Gln. (48) 
vollstandig bewiesen. 


Anhang 2 
Die Komponenten des durch die Gleichung 


Gil see ete ke 
€jj = Wijrt Ek 


=il 
7 


Wi = Wea O(n —a* 1/4) = Ro, 

W533 = O(4a]3 — 2c? L/3) + R(4n —2]), 

Wiiee = Waar = OB —e@Li12) — RI, 
Wes Wee 53 Se Led, 

03311 = Wsso0= 0 @L/3 — R(4n —21), 

Wio19 = Winer = Maire = Wei21 = O(a/3 — a? L/12) + RI, 


=i = Fe es eg St ee en DO 8 oe lhe faye ee nt 
W1313 — M1331 — 31138 — 3131 — “2323 — W2332 — W3223 — W303 2 


= O(a? + c) L/6 + R(4n—D)/2. 


definierten Tensors w;/,; lauten in Hauptorientierung (vgl. § 4) 


Hier bedeutet 


 82(m—1) ’ 8am 4) ae 
ee 2cuG2c ip Nin inser 

= ee [arceos fale ay |/a—c (flach) 
Pes 1a) ges gs : 

Le aa! | ArCos ee \c a) (verlangert) 


fiir das flache bzw. verlangerte Ellipsoid. Alle nicht angegebenen Haupt- 
konstanten w; fel verschwinden. Man beachte besonders: Es gilt nicht 
allgemein w5j,;=wy1i;- Fir kleine Abweichungen von der Kugel- 


form ergibt sich in beiden Fallen durch Reihenentwicklung 


45 1 c?—a@P 
a4 23%) 
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Aus dem Institut fiir Experimentelle und Angewandte Physik 
der Universitat Tibingen 


Beitrag zur Erhoéhung der Auflésung 
des elektrostatischen Geschwindigkeitsanalysators* 


Von 
W. DIETRICH 
Mit 15 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Februar 1958) 


Es wird gezeigt, daB der elektrostatische Analysator am giinstigsten unter folgender 
Bedingung arbeitet: Der Eingangsspalt mu sich tiber derjenigen Linsenzone 
befinden, fiir die der Elektronenstrahl die erste maximale Ablenkung erfahrt (sog. 
Kaustik-Strahlengang). Das bringt eine Reihe von Vorteilen: Fokussierung und 
damit Energiegewinn in der Bildebene; optimale Auflésung, da der Quotient aus 
der Dispersion D und der Linienbreite B hier sein Maximum erreicht; eindeutige 
Zuordnung einer bestimmten Energie e U des Strahls zu einem Ort in der Bildebene, 
selbst bei Zulassung endlicher Spaltbreiten. 

Um hohe Dispersion zu erzielen, ist die Dicke der Mittelelektrode d und der 
Erdelektrodenabstand h so zu bemessen, da h:d méglichst groB wird. 

Zur Gewahrung hoher Strahlstabilitat ist die Schlitzweite in der Hochspan- 
nungselektrode so einzustellen, daB der Analysator in Zweipolschaltung arbeitet 
(Ue — Uz). 

Der so ausgebildete Analysator erreicht bei 35 kV Strahlspannung in einer 65 cm 
entfernten Bildebene eine Dispersion von 200 p/V, eine Empfindlichkeit von min- 
destens 0,05 eV und bei Verwendung einer Bariumoxydkathode (2 uA) eine Auf- 
lésungsgrenze von 0,25 eV, also ein Auflésungsvermégen von 140000. Da8 diese 
Auflésung nur durch die Energieverteilung der Primarelektronen gegeben ist und 
keineswegs die Leistungsgrenze des Analysators selbst darstellt, wird in einer spater 
folgenden Arbeit gezeigt. 


I, Einleitung und Problemstellung 


Seit der Entdeckung der diskreten Energieverluste von schnellen 
Elektronen beim Durchgang durch Materie im Jahre 1941 durch G. Ru- 
THEMANN!:2 haben mehrere Autoren mit spektrometrischen und Gegen- 
feldmethoden Verluste an vielen Stoffen untersucht. 

Ein groBer Teil der Ergebnisse wurde mit dem elektrostatischen 
Geschwindigkeitsanalysator® erhalten. G. MOLLENSTEDT hatte damit die 
diskreten Energieverluste auch bei Elektronen von 40 kV* 4 und 100 kV°® 

laick Teil 1, Diss. Techn. Hochschule Stuttgart 1957. 

1 RuTHEMANN, G.: Naturwiss. 29, 648 (1941); 30, 145 (1942). 

2 RuTHEMANN, G.: Ann. Phys. (6) 2, 113, 135 (1948). 

3 MOLLENSTEDT, G.: Optik 5, 499 (1949). 

4 MOLLENSTEDT, G.: Optik 9, 473 (1952). 

3 MOLLENSTEDT, G.: Optik 12, 465 (1955). 
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aufgefunden; von seinen Mitarbeitern wertete F. LEONHARD® Elek- 
tronenbeugungsdiagramme spektrometrisch aus, wahrend W. KLEINN? 
diskrete Energieverluste von 35 kV-Elektronen in Reflexion fand. Der 
elektrostatische Analysator wurde weiterhin bei den Untersuchungen 
von L. Marton u. Mitarb. in USA®:%-10 und von H. WaTANABE in Ja- 
pan414 angewandt. Ebenso ist er bei Untersuchungen iiber diskrete 
Energieverluste in Frankreich!® eingesetzt. In Deutschland sind in 

Stuttgart!® und in Tiibingen solche Gerdte in 
Ze Betrieb. 


Mit Hilfe einer elektrostatischen oder magne- 
tischen Elektronenlinse kann man unter Ausnutzung 
des chromatischen Fehlers der achsenfernen Linsen- 
zonen einen von einer Quelle geringer Ausdehnung 
kommenden Elektronenstrahl spektral zerlegen. 
Hiervon ausgehend entwickelte G. MOLLENSTEDT? 
den aus Feinspalt und elektrostatischer Zylinderlinse 
bestehenden hochauflosenden Geschwindigkeitsana- 
lysator, wie erin Fig.1 schematisch dargestellt ist. 

Das Ziel dieser Arbeit ist, die giinstigste Strahl- 
fiihrung im Analysator aufzufinden und die optimal 
erreichbare Auflésung festzustellen. Uber den dazu 
notwendigen Kaustik-Strahlengang wurde bereits 
auf der Jahrestagung der Deutschen Gesellschaft fiir 
Elektronenmikroskopie im Jahre 19551? und in der Zeitschrift ,,Optik‘‘18 
kurz Mitteilung gemacht*. Die im folgenden durchgefiihrten Versuche 


¢ ' 
Fig. 1. Prinzip des elektro- 
statischen Analysators 


* Die Untersuchungen wurden erganzt durch theoretische Uberlegungen von 
W. Lippert!’s?9, in denen er durch Naherungsformeln fiir Brennweite und Brenn- 
punktslage einer elektrostatischen Analysatorlinse zu 4hnlichen Ergebnissen kommt. 

6 LEONHARD, F.: Z. Naturforsch. 9a, 727, 1019 (1954). 

? KLEINN, W.: Optik 11, 226 (1954). 

8 Marton, L., u. L.B. LepER: Phys. Rev. 94, 203 (1954); 95, 1345 (1954). 

® Marton, L., u. L. B. LEDER: Phys. Rev. 99; 495 (1955). 

10 Marton, L., L.B. LEpER u. H. MENDLow17z: Energy Losses in Solids. Adv. 
Electronics 7, 183 (1955). 

ll WATANABE, H.: Phys. Soc. Japan 9, 920, 1035 (1954). 

12 WATANABE, H.: Phys. Rev. 95, 1684 (1954). 

13 WATANABE, H.: J. Phys. Soc. Japan 10, 321, 908 (1955). 

14 WATANABE, H.: J. Electromicr. 4, 24 (1956). 

15 GauTHE, B.: C. R. Acad. Sci., Paris 239, 399 (1954). 

16 DiETRICH, W., H. DiKER u. G. M6LLENSTEDT: Z. Metallkde. 47, 240 (1956). 

% Dietricu, W.: Vortrag, Jahrestagung der Dtsch. Ges. fiir Elektronen- 
mikroskopie, Miinster 1955. 

18 MOLLENSTEDT, G., u. W. DIETRICH: Optik 12, 246 (1955). 

9 Lippert, W.: Vortrag, Jahrestagung der Dtsch. Ges. fiir Elektronenmikro- 
skopie, Miinster 1955. 

20 LIPPERT, W.: Optik 12, 467 (1955). 
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werden durch eine allgemeine Darstellung des Analysiervorganges 
verdeutlicht. 


II. Strahlfuhrung im Analysator 


Dispersion einer Linse infolge des chromatischen Fehlers. Ein weiBer 
Lichtstrahl wird durch ein Prisma infolge der Dispersion spektral zer- 
legt. Bei festgelegter Einfallsrichtung la8t sich die Anderung des Ab- 
lenkwinkels mit der Wellenlange als MaB fiir die Dispersion D ansehen. 
Es gilt: 

Dw a : (1) ewe 2 ge eines 
: Gitter-Netzes 


Ahnliche Verhaltnisse liegen vor, wenn 
wir, wie in Fig. 2 dargestellt, mit einer 
Linse die Schattenabbildung (Beleuchtung 
mit kleiner Apertur) eines Netzgitters durch 
ein Parallelbiindel durchfiihren. Von dem 
im Abstand 7 von der optischen Achse 
befindlichen Gitterpunkt wird durch die 
zugehorige Linsenzone in der Bildebene im 
Abstand @ das Schattenbild entworfen. 
Auch hier tritt eine spektrale Zerlegung 
des Strahles infolge des chromatischen 
Fehlers ein. Bei Anderung der Wellenlange 
um AA entsteht ein Schattenbild an der Fis. 2. Farbabhdngigkeit der VergroBe- 

: rung bei Abbildung eines Gitternetzes 
Stelle 9 + Ao. Die VergréBerung der Git- in parallelem Licht 
terabbildung ist also farbabhangig. 


g 
+—9r4Q9——+| 


Um zu einer Dispersionsformel zu gelangen, die es erlaubt, die zur 
Analyse geeigneten Bereiche einer Linse aufzufinden, betrachten wir die 
geometrischen Verhdltnisse in Fig. 2. 

Dabei soll zunachst ein fiir die spateren Messungen geeigneter Aus- 
druck als Ma8 fiir die Dispersion eingefiihrt werden. Wir ersetzen die 
Winkelanderung A# durch die infolge des kleinen Winkelbereiches 
proportionale Langenanderung A 9. 


Da @ = “" ist, ergibt sich fiir konstantes r: 
j 
_ ‘eg aS ois iis = Ay, ® 
Ag=+As+srA(7)=7(As st). (2) 


Zur Anpassung an die elektronenoptischen Verhaltnisse wird s = 100/ 
gesetzt. Dann kann unter Beriicksichtigung von A/— —As das erste 
Glied von (2) vernachlassigt werden. Die Wellenlange A wird gemaBb der 
De Broglie-Beziehung durch die Kathodenspannung Ux ersetzt. 
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Dann erhalten wir als MaB fiir die Dispersion: 


TIN eer (ee WE 
Geel ae @Ux |r (3) 
Die Dispersion ist also y und s sowie ( )/2Ug proportional. 


Bei der elektrostatischen Linse ist, wenn man von der relativistischen 
Korrektur absieht, die Brechkraft nur von dem Verhaltnis U,/U, ab- 
haingig (U, = Linsenspannung). Um die wichtige Stelle U,; =U, in 
die 1/f-Achse zu legen, wird die Brechkraft der elektrostatischen Linse 
nicht iitber dem Spannungsverhaltnis selbst, sondern nach F. HEISE 
und O. Ranc# iiber dem Parameter: 

Re 00% (4) 
Ux 
aufgetragen. Fiir R=100% liegt die Linse an Erde, fiir R=0% liegt 
sie auf Kathodenpotential; fiir negatives R ist das Linsenpotential 
negativer als das Kathodenpotential*. 

Um auf die bekannten Brechkraft-Charakteristiken elektrostatischer 
Linsen Bezug nehmen zu kénnen, schreiben wir die rechte Seite der 
Formel (3) fiir die Funktion 1//(R) fiir konstante Linsenspannung: 


/ f 1 
= (6) = 
2@ Ur | ( f | ie 
_- a ; 
| 0UK ) U, Uk Rey hare (5) 


* In manchen Fallen wird F in der Literatur auch als Dezimalbruch angegeben 
100% =1). Wir tun dies ebenfalls, ohne den Buchstaben zu wechseln. 

x* Fine ahnliche Formel ergibt sich, wenn die Kathodenspannung konstant 
gehalten und die Linsenspannung geandert wird, da die Elektronenbahn, wie oben 
erwahnt, nur von dem Verhaltnis der beiden Spannungen U; und Ug abhangt und 
durch: 


Ur 
Ue ee : 
AU, Ue AUK 


sich dieselbe Anderung des Spannungsverhaltnisses ergibt. Damit gilt auch: 


(sé-] aes ( at e | 
oU;, te Ur, OUR 4, Uy, 


\ 


und analog zu Formel (5): 


GP) ie | 
OU, },Ug = Ux \ OR /r, Ug 
Pur U; = Ux stimmt (5) bis auf das Vorzeichen mit dieser Formel iiberein. 


"1 Heise, F., u. O. Rane: Optik 5, 201 (1949). 
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In der Praxis ist die Bedingung U, = Ux bzw. U;/Ux=1 weitgehend 
erfiillt, da sich die Linsenspannung nur durch eine kleine Hilfsspannung 
(U; S200 V) von der Kathodenspannung unterscheidet oder die Linse 
direkt an Kathodenspannung liegt. Damit wird aus (5): 


at; ) 
Co SY 
(atic) ue™ Ue | ee (5) 


Be U, = const ist o=o(r, Uz). Arbeitsgebiet der 
, : —“Analysator -Li) 
Fig. 3 zeigt den grundsiatz- oe 4 ee 
lichen Verlauf der Brechkraft- | | : 


charakteristiken-Schar einer elek- 
trostatischen, rotationssymme- 
trischen Einzellinse, wie sie von 
F. HEISE”? gemessen wurde und 
im allgemeinen Verlauf auch fiir 
Zylinderlinsen gilt. Die zu 
den achsenferneren Linsenzonen i j j G6 OF 
(%4<%<73) gehdrenden Kurven 
sind gegeniiber der fiir die Mitte 
der Linse giiltigen Kurve nach 
rechts verschoben. 

In den Gebieten Rk, >R>R, 
und Rk; >R>R, haben wir nach 
Formel (5) infolge des groBen 
Wertes von a( J/aR hohe Dis- Fig. 3. Verlauf einer auBeraxialen 


1 
: 4 f . P J Brechkraft-Kurven-Schar 
persion. Somit legen hier die 


Arbeitsgebiete der Linse fiir die Analyse*. Der gewiinschte Analysier- 
bereich 14Bt sich also durch Wahl der Spannung U; einstellen. 


Verzeichnung, differentielle Vergroferung und Entstehung des Kaustik- 
vandes. Die Auswahl der geeignetsten Linsenzone ergibt sich aus den 
folgenden Uberlegungen. In Fig. 4a ist die kissenformige Verzeichnung 
einer Linse bei Parallel-Beleuchtung demonstriert. Gleiche Gitter- 
abstande A, in verschiedenen Entfernungen, werden in unterschiedlichen 
GréBen Ag in der Bildebene wiedergegeben. Die differentielle Ver- 


groBerung : ; 
%=(52) (6 
nimmt mit 7 zu. 


* Tatsachlich wird durchweg in dem Gebiet R, >R >, noch im sog. ersten 
Bereich der Linse gearbeitet. Die Griinde dafiir werden spater dargelegt. 

22 Heise, F.: Optik 5, 479 (1949). 
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Die tonnenformige Verzeichnung von Elektronenlinsen demonstriert 
man am einfachsten an zwei Sammellinsen (s. Fig. 4b). Die differentielle 
VergréBerung nimmt hierbei mit 7 ab. 

Wie aus Fig. 3 an Hand der eingezeichneten Geraden R =const = 0,4 
hervorgeht, nimmt im Arbeitsgebiet der Analysatorlinse die Brechkraft 
mit zunehmendem 7 ab; wir haben tonnenformige Verzeichnung. 

Die differentielle VergroBerung erreicht hier, wie in Fig. 5 gezeigt, bei 
einem bestimmten Abstand 7 =7, den Wert 0. Der Ort der Bildebene @,, 


Fig. 4a u. b. Zur Darstellung der Verzeichnung bei Parallelbeleuchtung. a Kissenférmig; b tonnenférmig 


an dem die differentielle VergréBerung V,= 0 wird, ist die Schnittlinie 
einer Kaustikflache mit der Bildebene. Diese Schnittlinie, der Kaustik- 
rand, bildet bei rotationssymmetrischen Linsen einen Kreis, beider Analy- 
satorlinse zerfallt sie in zwei parallele, symmetrisch zum Achsendurch- 
stoBpunkt gelegene Geraden. Dies wird durch die Abbildung eines Netzes 
mittels einer in diesem Bereich arbeitenden rotationssymmetrischen 
Linse (Fig. 6a) und einer Analysatorlinse (Fig. 6b) dargestellt. An den 
Netzmaschen ist die tonnenférmige Verzeichnung, d.h. die Abnahme der 
differentiellen VergréBerung zu 0 gut zu erkennen. Objektelemente in 
einem Abstand r> yr, werden ohne Bildumkehr wiedergegeben (Fig. 5); 
die Verzeichnung ist dann kissenférmig. 


Der Kaustik-Strahlengang als giinstigste Einstellung des Analysators. 
Der Feinspalt wird iiber die besondere Zone der im Gebiet hoher Di- 
spersion arbeitenden Analysatorlinse geschoben, die den Kaustikrand in 
der Bildebene erzeugt. Durch diese Linsenzone wird ein infinitesimal 
kleines Parallelbiindel auf die Bildebene fokussiert. Wir wollen den so 
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eingestellten Strahlengang als Kaustik-Strahlengang 1 
entsprechende Linsenzone als Kaustikzone. 


yezeichnen, die 


Fig. 5. Entstehung der Kaustik bei stark tonnenformiger Verzeichnung 


Fig. 6a u. b. Abbildung eines Netzes mit stark tonnenformiger Verzeichnung und Entstehung des Kaustik- 
randes. a Als Kreis bei rotationssymmetrischer Linse; b als zwei parallele Geraden bei einer Zylinderlinse 


Werden in der Umgebung dieses Strahlenganges durch stufenweise 
Anderung des Kathoden- bzw. Linsenpotentials Eichmarken gedruckt, 
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so stellt man fest, daB der die Auflésung bestimmende Quotient 


DY, (7) 
B 


OS 

(D, = Dispersion bei konstantem 7, B= L inienbreite) im Kaustik- 
Strahlengang am groBten ist, obwohl die Dispersion selbst noch nicht den 
Maximalwert erreicht hat. Insbesondere ist bei gréBeren Spaltbreiten 
eine Defokussierung auBerhalb des Kaustik-Strahlengangs offensichtlich 
: (Fig. 7a, b, c). Dies war zu 


Beginn der Arbeit der zunachst 
rein experimentell sich er- 
gebende Grund, mit dem 
Kaustik-Strahlengang zu ar- 
beiten. 

Da8 Q fir den Kaustik- 


Strahlengang ein Maximum 
hat, wird bei naherer Betrach- 
tung der Linienbreite 6 klar. 
AuBerhalb dieses Strahlen- 
gangs ist fiir ein Parallel- 
biindel der geringen Breite Av 
die Linienbreite durch: 
B=WV,(7) Ar (8) 
gegeben. 
Da der Kaustik-Strahlen- 


Fig. 7a—c, Linienverbreiterung auBerhalb des Kaustik eang (J f 0) nur fiir ein in fini- 
Strahlengangs bei verschiedener Spalt6ffnung (17 eV- : ; ie 
Eichmarken). Spaltbreite: a) 3; b) 10; c) 25 tesimal schmales Parallelbiin- 


del streng gilt, was in der 
Praxis nicht erfullt ist, hat 6 hier einen von 0 verschiedenen Minimal- 
wert, der durch kleine V;-Werte und den spharischen Fehler bei der 
vorhandenen Apertur gebildet wird. Q hat demzufolge ein Maximum, 
weil D, auBerhalb des Kaustik-Strahlengangs lediglich um den Faktor 3 
bis 4 noch ansteigen kann, V; aber je nach der Dispersion der Linse 
wesentlich starker (siehe Fig. 9) anste gt. 
Die Zusammenhange werden durch folgende kurze mathematische 
Betrachtung der Abbildungsverhaltnisse des Kaustik-Strahlengangs er- 
ganzt. Diese werden, da U, konstant ist, durch die Funktion: 


Fi(o,7, Uz) =0 (9) 


vollstandig beschrieben. Fiir (9) gilt: 


a eer ao 


oder: 


Ag Sees (10a) 

mit: 

. Cr 

lame (1) 
Die Bedeutung des Differentialquotienten S (ein ahnlicher Ausdruck 
wird von W. LiprerT?® als ,,Reinheit‘‘ bezeichnet) wird sofort klar, 
wenn wir die Gl. (10a) auf den Kaustikrand anwenden. Hier wird S 
unendlich groB, da V;=0 und D, endlich ist. Eine zu dem festen Para- 
meter 9, gehdrende Kurve U,(r) hat somit eine horizontale Tangente 
und damit gleiches Ux fiir kleine Anderungen von r. Die Strahlen gleicher 
Energie eUx gelangen auch bei Zulassung endlicher Spaltbreiten zur 
selben Stelle o. 

Der Kaustik-Strahlengang liefert uns also unter Berticksichtigung 
der Farbabhangigkeit der VergréBerung und der Verzeichnung die mit- 
einander zusammenhdangenden Vorteile: giinstigste Auflésungsbedingun- 
gen, Fokussierung eines schmalen Biindels mit dabei verbundenem 
Intensitatsgewinn und Zulassung endlicher Spaltbreiten ohne Verlust 
der eindeutigen ZugehGrigkeit einer Stelle 9 der Bildebene zu einer be- 
stimmten Spannung U;, bzw. Spektralstelle. Er ist damit die geeignetste 
Einstellung des Analysators, sie gilt jedoch jeweils nur fiir eine einzige 
Stelle des Spektrums. 


Zwei Arten der Dispersionsmessung. Zur Messung der Dispersion im 
Kaustik-Strahlengang lassen sich zwei Wege beschreiten. Man stellt 
den auf wenige » zugezogenen Feinspalt auf die Kaustikzone im Ab- 
stand 7, ein und andert die Kathodenspannung in zwei bis drei relativ 
kleinen Stufen (z.B. 0,5 V bei 35 kV). Dabei bleibt die Defokussierung 
gering. Wir erhalten den bekannten Wert D,, die Dispersion bei kon- 
stanter Linsenzone. Im zweiten Falle kénnen wir auch den Spalt etwas 
éffnen und durch stufenweise Anderung des Kathodenpotentials die 
durch eine jeweils etwas andere Linsenzone gebildeten, fokussierten 
Kaustikrander nebeneinanderdrucken*. Das dabei seitlich des Kaustik- 
randes infolge der gréBeren Offnung des Spaltes auBerdem zur Abbildung 
gelangende Gebiet ist so viel intensitatsschwacher, daB es nicht stort. 
Wir bezeichnen @9,/¢ Ux als Dispersionswert D,. 

Die Werte D, und D, sind im allgemeinen verschieden. Die fiir den 
Kaustik-Strahlengang geltende Bedingung V,—0 fordert jedoch fir 


x Auf diese Weise hat zum ersten Mal F. Lenz?’ elektronenspektrometrische 
Messungen mit einer rotationssymmetrischen magnetischen Linse ohne Spalt- 


begrenzung durchgefihrt. 
23 Lenz, F.: Naturwiss. 38, 524 (1951). 
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diesen die Gleichheit von D, und D,. Fiir die Funktion @ (7, Ux) lautet 
das totale Differential: 


1o= & clas | “ i HOE (12) 


Das erste Glied verschwindet fiir den Kaustik-Strahlengang. In diesem 


Falle ist @ nur 


von U, abhangig. 


Es gilt also fiir den Kaustik-Strahlengang : 


Fig. 8a u. b. 1 eV- 
Eichmarken. a Bei 
festgehaltener Lin- 
senzone in der Um- 
gebung des Kaustik- 
Strahlengangs; b als 
nebeneinanderge- 
druckte Kaustikran- 
der zur experimen- 
tellen Bestatigung 
der Gleichheit von 
D, and Dz im Kau- 
stik-Strahlengang 


(ao = do (13) 


6UK dUg ’ 
und damit ist D,=D,, was durch Fig. 8 experimentell 
bestatigt wird. 

Dimensionierung von Analysatorlinsen. Aus Mes- 
sungen !.4 an rotationssymmetrischen elektrostatischen 
Linsen lassen sich bereits gute Anhaltspunkte fiir die 
Konstruktion von Analysatorlinsen gewinnen. Nach 
Formel (5) ist es notwendig, Brechkraftcharakteristiken 


mit groBem a/ /er zu finden. Dies bedeutet, das die 
Mittelelektrode der Linse im Verhaltnis zum Abstand 
der Erdelektroden sehr diinn gemacht werden muB. Die 
damit verbundene Zunahme der Kriimmung der Brech- 
kraftcharakteristik 1m ersten Brechkraftmaximum und 
die hieraus sich ergebende gr6Bere Steilheit der Flanken 
links und rechts davon sind aus dem Bau elektrostati- 
scher Projektivlinsen fiir das Elektronenmikroskop 
hinreichend bekannt. W. LipPpERtT”® hat auch fiir Analy- 
satorlinsen die Dispersion in Abhangigkeit des Verhalt- 
misses d/h (Dicke der Mittelelektrode/Erdelektrodenab- 
stand) angegeben. Hier bestatigt sich die Zuordnung 
hoher Dispersion zu diinnen Mittelelektroden. 


Fur die photographische Aufnahme gréBerer Spektralbereiche wurde 
bisher meistens ein KompromiB geschlossen zwischen der Gr6Be des mit 
guter Auflésung zu analysierenden Bereichs und der Dispersion der 
Linse. Die Verbreiterung der Linien links und rechts des auf eine einzige 
Spektralstelle eingestellten Kaustik-Strahlengangs ist bei gleicher Ana- 
lysatorspaltbreite bei Linsen héherer Dispersion gréBer. Die Abhangig- 
keit dieser Linienverbreiterung oder Defokussierung von der Spaltbreite 
geht bereits aus Fig. 7 hervor; im nachsten Abschnitt wird ihr Zusam- 
menhang mit der Dispersion gezeigt. 


24 LipPert, W., u. W. Poutir: Optik 9, 456 (1952). 
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Die Dispersion bzw. a(_\/er bleibt, wie eigene Beobachtungen 


zeigten, bei konstant gehaltener Dicke der Mittelelektrode unverandert, 
wenn die Offnung der Mittelelektrode etwas variiert wird. Hierdurch 
kénnen die in Fig. 3 dargestellten Brechkraftkurven horizontal ver- 
schoben werden, d.h. das zur Analyse benutzte Gebiet R, >R >R, kann 
in die Umgebung von R=0, also von U, = Ug gebracht werden. Eine 
kleine Hilfsspannung U; = Ux — U, bewirkt die Feineinstellung auf den 
Arbeitspunkt der Linse. 


Untersuchungen an 
zwet verschieden dimen- Linse 1 
stomerten Analysatorlin- 
sen. Nahere Kenntnisse 
iiber die Linseneigen- 
schaften und Me8daten 
fiir die Anwendung des 
Spektrographen bringen 
vergleichende Untersu- 
chungen an zwei Ana- 
lysatorlinsen. Fiir Lin- 
se1 gilt: Gih=0,06, 
dJ/h=0,1; fir Linse 2: he 
b/h =0,015, d/h =0,01 | 
(b = Offnung der Mittel- 
elektrode, d und /) siehe 
vorigen Abschnitt). Lin- 


se 2 besitzt eine wesent- Fig. 9. Differentielle VergroBerung fiir Limse 1 und Linse 2 in Ab- 
5 * > Q hangigkeit vom Achsenabstand in der Bildebene bei festen 
lich hohere Dispersion Hilfsspannungs-Parametern 

als Linse 1. 


Alle Untersuchungen wurden bei dem von der Linsenmittelelektrode 
bis zur Photoplatte gemessenen Abstand von 630 mm und 35 kV Strahl- 
spannung durchgefiihrt. Die Dispersion ist gema8 Formel (5) in mm/V 
angegeben. Zundachst wurde in Héhe des Analysatorspaltes ein Netz 
von 50 u. Maschenweite gebracht und ahnliche Aufnahmen wie Fig. 6b 
hergestellt. Die Auswertung dieser Aufnahmen, bei denen durch stufen- 
weise Anderung von U, verschiedene 9, eingestellt worden waren, ergab 
die V,(o)-Kurven, die o,(U,)- bzw. U,(0,)-Kurven und daraus D,,(0,). 
Fig. 9 zeigt die jeweils bei festem U, bzw. 0, aufgetragenen V;(o)- 
Kurven, links fiir Linse 1, rechts fiir Linse 2. 

Fiir einen bestimmten Abstand o und einen festen U,-Wert ergeben 
sich zwei V,-Werte, die fiir <r, oder fiir ry >y7, gelten. Die fiir 7<7”, 
geltenden V;-Kurven sind oberhalb der o-Achse aufgetragen. Soweit 
die Auswertung méglich war, wurden auch die V;-Kurven fir 7 >”, 


Linse 2 


U, Wolt) 


PST; 


0 


L=Const 
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ermittelt und unterhalb der o-Achse angegeben. Bei der hochdispersiven 
Linse 2 erreichen die V;-Kurven auf der V;-Achse (9 =0) héhere Werte 
als die entsprechenden Kurven (gleiches g,) von Linse 1 (Verhaltnis 
etwa wie 3:1). Dies bedingt bei Linse 2 einen sehr steilen Anstieg der V;(0)- 
Kurven von den Punkten V;=0 aus; wir haben also schon bei kleinen 
Entfernungen vom Kaustikrand relativ groBe Vj;-Werte. Dies bedeutet, 
daB bei Linse 2 die Einstellung des Analysatorspaltes auf die Kaustik- 
zone wesentlich kritischer ist 
als bei Linse. 

In Fig. 10 sind fiir die 
beiden Linsen die fiir die je- 
weiligen ~ Kaustik-Strahlen- 


mm/y d, 


U; gange giiltigen Dispersionen 
D, in Abhangigkeit vom 
Volt Kaustikabstand von der op- 
tischen Achse angegeben. Sie 
pee stimmen mit den bei festge- 
legter Linsenzone erhaltenen 
A Werten D, im Kaustik-Strah- 
<p lengang tberein. Bei Linse 1 
nimmt die Dispersion mit 
200 steigendem Kaustikabstand o, 
zu. Sie liegt im Arbeitsgebiet 

-300 


5mm<o,<15 mm _ zwischen 
Fig. 10. Dispersionen im Kaustik-Strahlengang und zu- 60 und 80 u/V. Bei Linse 2; 
eeicge Witspionmees fic Lieed wl Tine? <  steigt “die, Dispersion Sechon 

bei kleinen o,-Werten stark 
an und erreicht bereits bei g@,=4mm den optimalen Wert 200 y/V. 
Diese iiber einen gréBeren o,-Bereich konstante Dispersion ist da- 
mit zu erklaren, daB langs der Kurve im 1/f (R, 7)-Diagramm, 
welche die Punkte: V,=0 der einzelnen Brechkraftcharakteri- 


stiken miteinander verbindet, das Produkt + - a(7)/eRr konstant ist. 
So erzielen wir ohne starke Auslenkung des Strahls bereits optimale 
Dispersion D,. Ferner laé8t sich iiber einen breiteren Bereich dem 


0,-MaBstab der Volt- bzw. eVolt-MaBstab linear zuordnen. 


In Fig. 10 sind die Hilfsspannungen U, eingezeichnet, durch die auf 
die einzelnen Kaustikabstande o, eingestellt wird. Bei festen Linsen- 
dimensionen ist U, eindeutig den @,-Werten zugeordnet. Wie noch naher 
erlautert wird, ist es jedoch vorteilhaft, die Analysatorlinse in Zweipol- 
schaltung zu betreiben, d.h. die Mittelelektrode der Linse direkt auf 
Kathodenpotential zu legen. Um dies fiir die spater benutzte Linse 2 
zu erreichen, wurde sie mit einer Mittelelektrode variabler Schlitzéffnung 
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ausgestattet. Die Linse kann dadurch so eingestellt werden, daB fiir 
den gewiinschten 0,-Wert U.=0 ist. 

Die in Fig. 9 fiir je einen Kaustikabstand 0, jeder Linse gestrichelt 
eingezeichneten V;(0)-Kurven fiir y=const wurden durch Messung von 
D,(e) gewonnen. Durch Multiplikation mit der jeweils eingestellten 
Analysatorspaltbreite geben diese Kurven direkt die Breite der Linien 
auberhalb des Kaustikrandes an. Sie bestimmen also die Defokussierung. 


Fig. 11. Demonstration der 4 uflosungs- Fig. 12a u. b. Demonstration der Auflosungsgrenze bei 
grenze bei Limnse 1 0,4 eV - Eichmarken Linse 2 0,25 eV-Eichmarken; b) 0,5 eV-Eichmarken 
(Bariumox yd-Kathode (Bariumoxyd-Kathode) 


Der Vergleich beider Linsen bestatigt, was im letzten Abschnitt quali- 
tativ behauptet wurde: Die Defokussierung ist bei der hochdispersiven 
Linse 2 etwa um den Faktor 5 groBer. 

Zur Priifung der Leistungsfahigkeit der Analysatorlinsen wurden 
unter Verwendung der Bariumoxyd-Kathode mit geringem Strahlstrom 
(2uA) die Grenzauflésungen bestimmt. In Fig. 11 sind 0,4 eV-Eich- 
marken fiir Linse1 und in Fig.12 0,5 und 0,25 eV-Eichmarken fiir 
Linse 2 in gleicher VergréBerung wiedergegeben. 

Die Auflésungsgrenze von 0,25 eV ist nicht durch die Strahlfithrung 
im Analysator gegeben, sondern im wesentlichen durch die chromatische 
Verteilung der Elektronen aus der Gliihemission, wie photometrische 
Registrierungen in einer folgenden Arbeit naher zeigen. 


Uberlagerung von Spektralbereichen. Wenn sich das zu untersuchende 
Energiespektrum tiber einen gréBeren Bereich ausdehnt, ist, wie man aus 
Fig. 3 ersieht, eine Uberlagerung von Spektrallinien verschiedenen eV- 
Wertes méglich. Die Analysatorlinse arbeitet spannungsmaBig in dem 
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nach Fig.3 im Bereich R, >R>R, liegenden Kaustik-Strahlengang. 
Ist dieser z.B. auf die schnellsten Elektronen im Spektrum eingestellt, 
so wird fiir langsamere Elektronen die Linse negativer, d.h. es gilt ein 
kleineres R. Dies kann bei breiteren Spektren soweit gehen, da wir in 
die Gebiete R< R,, sogar R< Ry gelangen. Hier ergibt sich fiir die gleiche 
Linsenzone ein zweiter Kaustik-Strahlengang, wenn auch mit anderem 9,. 

Dies untersuchten wir bei Linse 2 genauer. Es wurde zunachst auf den 
ersten Kaustik-Strahlengang (U,=0) eingestellt und dann die Kathode 
gegeniiber der Analysatorlinse um 200 V positiver geschaltet. Erhéhten 
wir nun das Kathodenpotential kontinuierlich, so wanderte bei U,= + 80 
bis +50 V eine breite, intensitatsschwache Spektrallinie tiber die Bild- 
ebene, um bei U,=0 im ersten Kaustik-Strahlengang als scharfe, inten- 
sitatsreiche Linie zu erscheinen. Bei weiterer Erhdhung des Kathoden- 
potentials kehrte die Linie, wie aus Fig.3 zu verstehen, nicht mehr zuriick. 

Dieser Versuch zeigt, daB o, fiir den zweiten Kaustik-Strahlengang 
sich auBerhalb unseres zur Verfiigung stehenden o-Bereiches der Bild- 
ebene befindet. Da bereits die intensitatsstarke Primdarlinie, mit der der 
obige Versuch durchgefiihrt wurde, durch die zu kleineren & gehdrenden 
Linsenbereiche infolge héherer Dispersion, Defokussierung und techni- 
schen Mangeln der Linse sehr intensitatsschwach wiedergegeben wurde, 
sind bei Aufnahme von Verlustspektren, bei denen die in Frage kom- 
menden Linien im allgemeinen um den Faktor 10 schwacher sind, kaum 
Uberlagerungsfehler zu befiirchten. Dies mu8 jedoch von Fall zu Fall 
gepriift werden. Abgesehen von technischen Schwierigkeiten, die fiir 
den zweiten Kaustik-Strahlengang geeigneten Linsen herzustellen, ist es 
beziiglich der Uberlagerung wesentlich ungiinstiger, hier zu arbeiten. Bei 
Einstellung einer bestimmten Spektralstelle auf diesen Strahlengang 
kann eine Spektralstelle schnellerer Elektronen im intensitatsstarkeren 
ersten Kaustik-Strahlengang liegen. Damit ist die vorher ohne Begriin- 
dung durchgefiihrte eindeutige Festlegung des Arbeitspunktes erklirt. 


III. Experimentelle Ausfiihrung des hochauflésenden Analysators 


Die Versuche wurden mit der in Fig. 13 gezeigten elektronenoptischen 
Anordnung durchgefithrt. Diese ist so aufgebaut, daB sie auch fiir spatere 
Messungen diskreter Energieverluste verwendet werden kann. Als 
Elektronenquelle dient eine Glithkathode. Dicht unter der Anode be- 
findet sich die Beleuchtungsblende. Fiir die Messung diskreter Energie- 
verluste kann tiber der Objektivlinse das Objekt in den Strahlengang 
gebracht werden. Die Objektivlinse erzeugt ein Zwischenbild des Ob- 
jekts dicht tiber der Analysatorlinse, sowie gleichzeitig ein verkleinertes 
Bild der Elektronenquelle in ihrer unteren Brennebene. Hier befindet 
sich bei Messungen diskreter Verluste eine zweite Blende zur Ausblen- 
dung der gestreuten Strahlen. Nach einem Zwischenrohr folgt der 
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eigentliche Analysator. Der Analysatorspalt ist dicht iiber der Analy- 
satorlinse verschiebbar und in seiner Breite veradnderlich angebracht. 
Er kann, wie Messungen ergaben, bis auf 0,3 u zugezogen werden. Die 
Analysatorlinse (Zylinderlinse) kann zum Spalt parallel einjustiert 
werden. Das Spektrum ist auf einem Leuchtschirm beobachtbar und 
wird in den hier beschriebenen Versuchen zunichst mit Hilfe der Photo- 
platte registriert. Die Hilfselektrik zur Erzeugung der Wehnelt-Spannung 
und der Spannungsstufen zum 


Drucken von Eichmarken ist 5 

ebenfalls aus Fig. 13 zu ersehen. Wetioieh tele Vy | = t_ 
Die technische Ausfiihrung 

des Kathodenkopfes, der Ob-  feleuchtungs- Blende-| —— = 

jektschleuse und der Linsen i 

entspricht im wesentlichen den 

Bauteilen des AEG-Zeiss-Elek- yest os 

tronenmikroskops. Zur Erzeu- ¢#-Linse —_ i 

gung des Hochvakuums von 4@?4%————~| ~|— 


etwa 104 Torr wird die iibliche 
Oldiffusionspumpe mit Vor- 
pumpe verwendet. Als Hoch- 
spannungsquelle dient die roh- 
renstabilisierte AEG - Zeiss - 
Hochfrequenzkaskade HA 60. 
Magnetische Wechsel- und 
Gleichfelder, sowie Hochspan- 
nungsschwankungen k6énnen die 
Auflosung des Analysators be- 
einflussen. Die magnetischen 
Wechselfelder fiihren zu einer Fig. 13. (Seamentaeeditine des Pick troncrisn eitvograpien 
periodischen Bewegung des 
Kaustikrandes. Diese wurde zunachst untersucht. Dazu wurde als erstes 
die Umgebung des Gerates mit einem bereits in effektiven Feldstarke- 
werten geeichten StérfeldmeBgerat ausgemessen. Im ungiinstigsten Fall, 
also unter Strombelastung der in der naheren Umgebung liegenden 
Wechselstromleitungen, betrug der Wert der effektiven magnetischen 
Wechselfeldstarke H,.;,—=10-? Oe. Um eine wirksame Abschirmung 
einzubauen, wurde eine Spule als Wechselfelderreger verwendet und direkt 
an das Eisengehduse des Spektrographen gebracht. Sie erzeugte ein 
Testfeld von der Starke H.,—=—3 Oc. Es zeigte sich, daB erwartungs- 
gem4B der Einflu8 an der Stelle des eigentlichen Analysators zwischen 
Spalt und Analysatorlinse am gréBten war. Die magnetische Abschir- 
mung wurde nun langs der gesamten Spektrographensdule so lange 
verbessert, bis kein EinfluB des Testfeldes mehr auf die Scharfe der Linie 


Analysotor-Spalt—|_— 
Analysator-Linse ——| 


Lewchhsthirm 
Fhotoplatte 
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zu bemerken war. Zum Teil wurden doppelte Hypermzylinder in das 
Eisengehause eingebaut. Damit kann der EinfluB der um drei GréBenord- 
nungen kleineren Wechselstérfelder als ausgeschaltet betrachtet werden. 

Wie bereits erwahnt, ist der Strahlengang im Spektrographen bei 
konstantem Verhaltnis U,/Ug und bei Fehlen von Stérfeldern von 
Anderungen der Hochspannung weitgehend unabhangig. Die relativi- 
stische Korrektur stellt bei 35 kV keine einschneidenden Bedingungen 
fiir die Hochspannungskonstanz. Es wird zweckmaBigerweise ange- 
strebt, dem Verhiltnis U,/U, den Wert 1 zu geben. Da bereits durch 
die vorher zur Ausschaltung der magnetischen Wechselfelder einge- 
baute Abschirmung das magnetische Erdfeld (Horizontalkomponente = 
0,2 Oe) gut abgeschirmt ist, darf sein EinfluB, wie auch der EinfluB der 
eventuell noch vorhandenen kleineren magnetischen Gleichfelder, der 
bei konstantem U,/Ug, im Falle von Hochspannungsschwankungen als 
Strahlablenkung in Erscheinung tritt, nicht vorhanden sein. Ebenso 
muB der Spannungsabfall an den Symmetrierwiderstanden der Kathode, 
der verhindert, daB der Wert U,/U,=1 streng erreicht wird, gering 
sein. Fig. 14 zeigt, daB selbst bei Anderungen der Hochspannung 
um 7 kV der Kaustikrand praktisch an derselben Stelle bleibt. Um eine 
Vorstellung von der Empfindlichkeit dieser Aufnahme zu geben, ist in 
der gleich vergréBerten Fig.15 die Empfindlichkeit des Apparates demon- 
striert. Die Verriickung des Kaustikrandes bei Anderung der Linsen- 
spannung in Stufen von 0,05 V bei 35 kV ist hier durch Nacheinanderbe- 
lichtung bei jeweiliger Anderung der Abdeckklappen als Treppe darge. 
stellt. Es ist also eine Anderung von U;,/Ug um 1,43 - 10-§ noch feststellbar. 

Wir haben somit durch Wahl des Kathodenpotentials als Arbeits- 
punkt der Linse und durch den Einbau der Abschirmung den Strahlen- 
gang gegen relativ groBe Schwankungen der Hochspannung unabhangig 
gemacht. Aus Griinden der Konstanz des Strahlstroms und der Disper- 
sion ist es jedoch trotzdem wiinschenswert, die Hochspannung méglichst 
konstant zu halten, wenn hier auch keine héchsten Anforderungen ge- 
stellt werden. Die Hochspannungsschwankungen lagen bei 35 kV im 
allgemeinen unter 10 V. 

Neben diesen langsamen Schwankungen der Hochspannung ist wei- 
terhin noch der Einflu8 der Welligkeit der Anlage auf die Auflésung 
zu untersuchen. Die Welligkeit der HA 60 nimmt mit steigender Strom- 
entnahme etwas zu und betragt 0,8 Veg bei 35 kV und der Héchstbe- 
lastung von 600uA*. Ihre Frequenz betragt hauptsachlich etwa 
100 kHz, die des Hochspannungssenders. Eine 50 Hz-Welligkeit ist 
nur mit 2% in der Gesamtwelligkeit enthalten. Falls die durch die 
Welligkeit der Hochspannungsanlage an Linse und Kathode hervor- 
gerufenen Potentialschwankungen eine Phasenschiebung gegeneinander 


29 PANZER, S.: Pers. Mitteilung. 
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autweisen, kann die Auflésung verschlechtert werden. Um hieriiber 
eine Aussage zu erhalten, wurde ein Hochspannungskondensator 
(0,13 uF) zwischen Kathode und Erde gelegt und so Pinca mit dem 
Schutzwiderstand der Hochspannungsanlage ein Siebglied gebildet. 
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Fig. 14. Anderung der Lage des Kaustikrandes bei Fig. 15. Demonstration der nachweisbaren Empfind 
einer Hochspannungsanderung um 7kV_ unter lichkeit durch Anderung der Hilfsspannung Ug — Uy, 
Konstanthaltung von U;/U, in Stufen von 0,05 \ 


Beide Welligkeiten verringerten sich dadurch um mehrere Gr6Benord- 
nungen. Daraufhin durchgefiihrte Messungen an Linien gréBerer Halb- 
wertsbreite (etwa 2 eV) ergaben keinerlei Verscharfung, wenn das Gerat 
aus dieser gut gesiebten Hochspannungsquelle oder kurzzeitig aus dem 
Kondensator allein (Sender ausgeschaltet) betrieben wurde. 

Herrn Professor Dr. G. MOLLENSTEDT danke ich herzlich fiir die Anregung und 
stetige F6rderung der Arbeit. 

Die Deutsche Forschungsgemeinschaft unterstiitzte die Arbeit durch apparative 
Leihgaben und finanzielle Hilfe. 
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Aus der Wissenschaftlichen Abteilung der E. Leitz GmbH, Wetzlar 


Interferenz-Photokathoden erhéhter Ausbeute 
mit frei wihlbarem spektralem Maximum 
Von 
K. DEUTSCHER 
Mit 17 Figuren im Text 


(Eingegangen am 19. Marz 1958) 


Die teildurchlassige Metallschicht eines Interferenzspiegels wird als photoelektrisch 
empfindliche Schicht ausgebildet. Dann ist fiir die Strahlung einer bestimmten, 
frei wahlbaren Wellenlange das Reflexionsvermégen der Interferenz-Photokathode 
Null bzw. sehr klein. Der gréBte Teil der eingestrahlten Lichtenergie wird in der 
Photoschicht absorbiert. Gegeniiber der bisher tiblichen photoelektrischen Ein- 
fachschicht wurde die Absorption um den Faktor 3, die Elektronenemission da- 
gegen bis um den Faktor 9 gesteigert. Diese iberraschende Erhéhung der Ausbeute 
wird gedeutet: Bei der Interferenz-Photokathode gelingt es, die Lichtenergie nahezu 
vollstandig in den oberflachennahen Schichtlamellen zu absorbieren. Wegen der 
kurzen Reichweite der Photoelektronen im Metall haben nur die in den oberflachen- 
nahen Schichtlamellen angeregten Elektronen eine hohe Austrittswahrscheinlich- 
keit. Die Steigerung der Ausbeute gegentiber der tblichen Photoschicht beruht 
also darauf, daB die eingestrahlte Lichtenergie fast vollstandig absorbiert wird und 
die Schichten infolge des gitinstigen Absorptionsverlaufes eime hohe effektive 
Quantenausbeute haben. 


I. Einleitung 


Die Forderung nach empfindlichen Photoschichten fiihrte zu einer 
groBen Zahl von Versuchen, die darauf zielten, 1. die Austrittsarbeit 
der Schichten fiir Elektronen herabzusetzen und 2. die absolute Quanten- 
ausbeute des Schichtmaterials zu erhéhen!?. 


Dagegen wurde dem optischen Problem, eine Photoschicht so an 
die einfallende Strahlung anzupassen, dab die gesamte Lichtenergie 
verlustfrei aus dem Vakuum in die Schicht iibergeht, d.h. deren Re- 
flexionsvermégen k—=QO zu machen, weit weniger Aufmerksamkeit ge- 
schenkt. Es ist das Ziel der jetzt durchgefiihrten Untersuchung, die 
Ausbeute von Photoschichten dadurch zu steigern, daB die eingestrahlte 
Lichtenergie in diesen Schichten vollstandig absorbiert wird. Von der 
bekannten Tatsache ausgehend, dab das Reflexionsvermégen eines 
Interferenzspiegels fiir bestimmte frei wahlbare Wellenlangen sehr klein 


' Literaturhinweise bei G6riicu, P.: Die Photozellen. Leipzig: Akademische 
Verlagsgesellschaft 1951. 

» ZworRYKIN, V., u. E. Ramperc: Photoelectricity and its application. New 
York: J. Wiley 1950. 
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wird, schlug D. Kosset vor, die teildurchlassige Schicht eines Inter- 
ferenzspiegels als Photoschicht auszubilden3, Da das Absorptionsver- 
mégen des Interferenzsystems weit héher als das der Photoschicht 
allein ist, darf.man von diesem System trotz gleicher eingestrahlter 
Lichtenergie einen wesentlich gréBeren Photostrom erwarten. Die hier 
mitgeteilten Ergebnisse wurden bei Untersuchungen an solchen Inter- 
ferenz-Photokathoden  er- 
halten?. 


Sos yyy 
Eine Interferenz-Photo- 3333 YH 
kathode hatnureineduBere °°" p GEE 


Ahnlichkeit mit der Ver- —Y —Y 


suchsanordnung von Ives 
und Fry, JAEGER und 


THORWART und MOLLEN- a a Z 
STEDT, SPEIDEL und KocuH oe '¥ a T; 
zum Nachweis_ stehender v, v; 


Lichtwellen vor einem 
spiegel® =: Damit das 
Wellenfeld nicht wesentlich 
gestort wird, miissen die 
zum Nachweis benutzten 
Sonden ein sehr kleines 
Reflexions- und Absorp- 
tionsvermégen sowie eine 

: 4 4 7 Fig. 1. Schematische Darstellung einer Interferenz-Photo- 
Dicke d<Af2 (A-W ellen- kathode. Im Gegensatz zu Experiment und Rechnung wurde 
lange des Lichtes) haben fiir diese Darstellung ein schiefer Lichteinfall gewahlt, um die 

4 Z = ‘ Zusammensetzung der reflektierten Amplitude Wp aus den 

um jeweils nur Knoten oder Partialwellen zu zeigen 
Bauche der stehenden Wel- 
len anzuschneiden. Tatsdchlich waren die Sonden zum Teil einatomare 
Schichten aus Kohle und Caesium. Dagegen miissen wir bestrebt 
sein, das eingestrahlte Licht in der halbdurchlassigen Photoschicht 
vollstandig zu absorbieren, um die maximale Photoemission zu erhalten. 


II. Die Absorption in einer Interferenz-Photokathode 


Eine Interferenz-Photokathode (IPK) besteht aus einer teildurch- 
lassigen, photoelektrisch empfindlichen Metallschicht, einer dielektri- 
schen Zwischenschicht und einem hochreflektierenden Spiegel, deren 
Anordnung in Fig. 1 gezeigt ist. Da die absorbierte Lichtenergie den 


3 KossEL, D.: DBP 910570. 

4 DEUTSCHER, K.: Naturwiss. 44, 486 (1957). 

5 Ives, H., u. DH. FRY: J. Opt. Soc. Amer. 23, 73 (1933). 

8 JarceR, H.: Ann. Physik 34, 280 (1939). 

7 THoRWART, W.: Optik 3, 260 (1948). 

8 M6LLENSTEDT, G., R. SPEIDEL u. W. Kocu: Z. Physik 149, 377 (1957). 
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Elektronen als Anregungsenergie fiir den Austritt ins Vakuum zur Ver- 
fiigung steht, wird im folgenden die fiir uns entscheidende GréBe, das 
Absorptionsvermégen A der IPK, diskutiert. Die IPK ist durch einen 
hochreflektierenden Spiegel abgeschlossen; so bedeutet die Forderung 
nach vollstandiger Absorption auf Grund der Gleichung 


Ree 4 (1) 


daB ihr Reflexionsvermégen R Null sein soll. Maximale Elektronen- 
emission ist also mit minimalem optischem Reflexionsvermégen ge- 
koppelt. Das Reflexionsvermégen der in Fig. 1 angegebenen Anordnung 
ist fiir senkrechten Lichteinfall?: 


y2 1+ o2(y2 7/2 + t4) — 2r0 [rr’ cosé + £27 0 cosx% — #2 cos(f — x) ] 
& oe > Ss : (2) 


R= 


1+ 7’? 9? — 2r’ocos€ 


Hierbei bedeutet: 
r=re'X% Luft 


r=r'e'* Dielektrikum 


| Reflesionskoeffizient der Photoschicht gegen | 
t=te'® DurchlaBkoeffizient der Photoschicht 


oe” Reflexionskoeffizient der Grenzflache III 
(Spiegel-Dielektrikum). 


C=a'+yp—29, x=a+a'—28 

1 Phasenwinkel, der Dicke d, des Dielektrikums auf Grund der 
Gl. y, =22,d,/A zugeordnet 

Ny Brechzahl des Dielektrikums 


n—ik  Brechzahl 


; der Photoschicht 
a Dicke 


Wenn x=vz ist, wirkt die teildurchlassige Schicht wie eine A/4- 
Schicht, da z.B. fiir eine dielektrische Schicht aus dieser Forderung fiir 
den Phasenschub £ beim Durchgang durch die Schicht folgt 6 =2/2. 
Nur fiir diesen Sonderfall verlauft die Reflexionskurve R (¢) symmetrisch 
zu ihren Extremalstellen, die bei €=0, a, 27, ... liegen. COWNIE wies 
darauf hin, daB bei einer Interferenzanordnung nach Fig. 1 der sym- 
metrische Kurvenverlauf nur dann auftreten kann, wenn die Eigen- 
absorption der teildurchlassigen Metallschicht Null bzw. sehr klein ist!. 

Fiir stark absorbierende teildurchlassige Metallschichten kann der 
Phasenwinkel x erheblich von x abweichen. Die beim Bau der IPK 


® Cowntg, A.: J. Opt. Soc. Amer. 47, 132 (1957). 
10 CownNIE, A.: l.c. 
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verwendeten teildurchlassigen Photoschichten haben eine groBe Eigen- 
absorption, so daB unsymmetrische Reflexionskurven zu erwarten sind. 
In Fig. 2 ist der Verlauf des Reflexionsvermégens als Funktion des 
Phasenwinkels € bzw. der Zwischenschichtdicke g, fiir verschiedene 
Werte des Winkels x wiedergegeben. Beim Vergleich der theoretischen 
und experimentalen Kurven mu8 man beachten, daB ¢ und , gegen- 
laufig sind. Wachsende Schichtdicke des Dielektrikums bedeutet ein 
Fortschreiten von rechts nach links im Diagramm. Kurven mit einem 
Parameter x=a—y liegen 
spiegelbildlich zu denen mit 
x=2-+y. In Richtung wach- 
sender Zwischenschichtdicke 
weisen sie einen steilen Ab- 
fall zum Minimum und einen 
langsamen Anstieg auf. Es 
sei schon hier mitgeteilt, daB 
die gemessenen Reflexions- 
kurven von IPK mit halb- 
durchlassigen Caesium-Anti- 
monschichten diesen Verlauf 
haben, also durch einen Pa- 
rameter x<a__ beschrieben 
werden. 

Der vom Interferenzspiegel 
her bekannte Verlauf der Re- 
flexion bzw. Gesamtabsorption Fig. 2. bcs dca eae ccna poe Werte 
laBt sich fiir die Theorie der 
IPK iibernehmen. Die tiefergehende Frage, in welchen Teilen des Inter- 
ferenzsystems die Absorption stattfindet, stellte sich nicht, da es fiir die 
tibliche Anwendung des Systems nur notwendig ist, daB eine weitgehende 
Absorption iiberhaupt stattfindet, damit R (A,) = 0 erfiillt ist. Da aber nur 
die von der Photoschicht absorbierte Energie die Emission von Elektronen 
bewirkt, miissen wir fiir die IPK die Verteilung der Absorption auf die 
zwei absorbierenden Komponenten, die teildurchlassige Metallschicht 
und den Spiegel, berechnen. Man erhalt fiir die vom Spiegel absorbierte 
Energie 


10 


ie 50° 780° 
780° 270° 560° ¢ 


piesa 3) 


4 V2 o® — 27 o cost © 


A Spiegel — 


Die Absorption im Spiegel ist nicht konstant, sondern von der Dicke 
der dielektrischen Zwischenschicht abhangig. Der Spiegel absorbiert 
maximal, wenn ¢=0,2z,... ist. Trotz seines hohen Reflexionsver- 
mégens kann die vom Spiegel absorbierte Energie erhebliche Werte an- 
nehmen. Fiir einen Al-Spiegel, mit einem Dielektrikum bedampft, sei 
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das Reflexionsvermégen an der Grenzflache III 9?=0,86. Die teil- 
durchlassige Schicht médge 30% reflektieren und 40% durchlassen. 
Dann ist die maximale Absorption im Spiegel 23%. 


In der teildurchlassigen Schicht wird also der Energiebetrag 


A schicht = 4 
y2 + #2 + 9? (v2 7/2 + #4 — 2) — 2rQ [rr cos + fr’ 9 cosx—P cos (C—x)] (4) 


T 


{ — 
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Fig. 3. Gesamtabsorption (A (¢)system) und ihre Verteilung auf die teildurchlassige Schicht (A gchicht) 
und den Spiegel (A gpiegel) 


absorbiert. In Fig.3 sind das Reflexionsvermégen R, die Gesamt- 
absorption Agytem, die Absorption im Spiegel Agpiese, und in der teil- 
durchlassigen Schicht Agcnicnt Als Funktionen von ¢ berechnet worden. 
Da sich die Absorption des Spiegels als unabhangig vom Phasenwinkel x 
erweist, die Gesamtabsorption dagegen von x abhangt, fallen die Ab- 
szissen der maximalen Gesamtabsorption und der maximalen Schicht- 
absorption nicht zusammen. Durchlauft man die Schichtabsorptions- 
und Keflexionskurve im Sinne wachsender Zwischenschichtdicke, so 
hegt z.B. fiir Kurven mit dem Parameter «<a das Minimum der Re- 
flexion vor dem Maximum der Schichtabsorption. 


Da durch die Absorption in der teildurchlassigen Photoschicht 
Elektronen emittiert werden, kann man erwarten, da der Photo- 
strom 7(¢) einer IPK mit veranderlicher Zwischenschichtdicke der eben 
diskutierten Schichtabsorption A gcnicnt (€) proportional ist. Die hierbei 
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gemachte Voraussetzung, daB die Photoemission ein Volumeneffekt sei, 

erscheint durch die Untersuchungen von MAYER u. Mitarb. vollstandig 

gesichert!!-33, ’ 
III. Experimentelle Anordnung 


Vakuumanlage. Die Versuche an den Interferenz-Photokathoden 
wurden in einer Hochvakuumanlage durchgefiihrt, die in der Legende 


Fig. 4. Vakuumanlage. In diesem Schnitt ist die Aufdampfglocke aus Glas fiir die Untersuchungen an 
SbCs,-IPK gezeichnet. Fiir die UV-Messungen wurde eine Metallglocke ahnlicher Bauart mit Quarzfenstern 
verwendet. Alle Dichtungen im Aufdampfraum wurden als Kupferringdichtungen, die Durchfiihrungen als 
Glas-Metallverschmelzungen ausgefiihrt. IPK-Halterung fiir die Interferenz-Photokathode, von auBen mit 
Hilfe eines Magneten drehbar. Die Fenster der Aufdampfglocke sind um 90° versetzt gezeichnet. A Caesium- 
Ofen, Z Metallhiilse (elektrisch heizbar) mit einem Gemisch von Cs,CrO, und Zr, S Hauptventil, J AnschluB 
fiir Ionisationsmanometer, V VorvakuumanschluB, K Kihlfalle mit Kupferstab, L DewargefaB fiir fliissige 
Luft, P Diffusionspumpe, H Bohrung fiir Heizstabe, W Bohrung fur Kuhlwasser 


zu Fig. 4 beschrieben ist. Fiir die Untersuchungen im UV wurde Al als 
photoelektrisch empfindliches Material benutzt, so daB die IPK die 
Form Al (halbdurchlassig) — MgF, — Al (Spiegel) hatte. Im Gebiet 
des sichtbaren Lichts wurden halbdurchlassige SbCs,-Schichten als 
Photoschichten verwendet. Die auf Schottglas BG 19 aufgedampften 
IPK mit einer Caesium-Antimon-Schicht wurden durch die im Glas 
absorbierte Warmestrahlung einer 500 W-Lampe formiert. 
11 Tyomas, H.: Z. Physik 147, 395 (1957). 


12 Maver, H., u. H. THomas: Z. Physik 147, 419 (1957). 
13 METHFESSEL, S.: Z. Physik 147, 442 (1957). 
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Aufbau der IPK. Auf einen Teil des Tragerglases wurden ein Al- 
Spiegel und MgF, gedampft. Der restliche Teil des Glases blieb frei. 
In der eben beschriebenen Apparatur wurde die gleiche Photoschicht 
auf das Glas und das MgF, aufgedampft. Dadurch konnten das Re- 
flexionsvermégen und die Durchlassigkeit der Photoschicht allein be- 
stimmt sowie der von der IPK emittierte Photostrom mit dem der 
itblichen Photoschicht verglichen werden. Das Magnesiumfluorid wurde 
als keilférmige Schicht aufgedampft (Fig. 5), so daB beim Abtasten des 
Keiles mit Licht konstanter Wellenlange das Reflexionsvermégen R 
und der Photostrom 7 als Funktionen 
des Phasenwinkels , gemessen 
wurden. 

Beleuchtungseinrichtung und Mes- 
sung des Lichtes. Im Gebiet des sicht- 
baren Lichtes wurde ein handelsiib- 
Hg Fam a IP: duties Mt Jicher Leita-Monochromatorbenutzt, 
‘ Gy Al-Spiedel. (2) Giasuntertage ’  dessen Austrittsspalt auf die IPK 

abgebildet wurde. Die GréBe der 
beleuchteten Flache betrug etwa 15 0,5 mm?. Der Monochromator 
mit abbildendem System und LichtmeBzellen konnte in der Vertikalen 
mefbar verschoben werden. Fiir die Untersuchung abgeschmolzener 
Photozellen mit IPK wurden Interferenzfilter benutzt. 

Bei den Messungen im UV-Gebiet wurden Al-IPK mit Licht der 
Wellenlangen 265my und 313 my einer Hg-Hochdrucklampe nach 
Durchgang durch ein Cornusches Quarzprisma beleuchtet. 

Die Intensitat des sichtbaren Lichtes wurde mit Sperrschicht- 
Photozellen bei senkrechtem Einfall in der iiblichen Anordnung ge- 
messen. Das UV-Licht wurde mit einem SEV 1P28 gemessen. Im UV 
konnte der senkrechte Lichteinfall nur angenahert werden. 

Messung des Photostromes. Der aus der Photokathode ausgeléste 
lichtelektrische Strom wurde einem einstufigen Gleichstrom-Gegentakt- 
verstarker zugefiihrt™. 


IV. Messungen 


Die mit einem Al-Spiegel und MgF,-Keil belegten Glasplatten 
wurden in die drehbare Halterung der Vakuumglocke eingesetzt und 
mehrere Stunden ausgeheizt. Bei einem Restgasdruck <2 - 10-6 Torr 
wurde die photoelektrisch empfindliche Schicht aufgebracht und falls 
notig formiert. Die IPK wurde aus der Aufdampf- in die MeBlage ge- 
dreht. Der Ausgangsspalt des Monochromators wurde parallel zur Keil- 
schneide auf die IPK abgebildet. Durch Verschieben des Monochromators 

4 Das Prinzip dieser Schaltung als Leistungsverstarker wurde unter anderem in 


Funktechnik 7, 299 (1952) veréffentlicht. Ich danke Herrn D. Tavern fiir die 
Bereitstellung des Verstarkers. 
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tastete man die IPK mit dem Spaltbild ab. Dabei wurden das Reflexions- 
vermogen RK und der ausgeléste Photostrom i in Abhangigkeit von der 
Lage x des Spaltbildes auf der Photokathode gemessen. Da in Vorver- 
suchen sichergestellt worden war, daB die aufgedampften MgF,-Keile 
hinreichend linear waren, ist die Abszisse x ein MaB fiir die Keildicke ay. 
1. Der Nachweis stehender Lichtwellen. Ein Al-Spiegel mit Mg &- 
Zwischenschicht und einer sehr diinnen teildurchlassigen Al-Schicht 
wurde mit Licht der Wellenlange 
265 mu. beleuchtet. Die Durchlassig- 
keit der Al-Schicht betrug fiir griines 
Licht 99%. (Mangels eines zweiten 
SEV konnte die Durchlassigkeit der 
Schichten nur mit sichtbarem Licht 
gemessen werden.) Diese sehr diinne 
Schicht hoher Durchlassigkeit und 
kleinen Reflexionsvermégens stért das 
Feld der stehenden Lichtwellen im 
MgF, vor dem Al-Spiegel nicht wesent- 
lich, denn der Kontrast Kp, definiert 
als das Verhdaltnis von R,,,,. ZU Ryyin, ist 
sehr flau (Kpg=1,3). Es liegen die 
gleichen Versuchsbedingungen wie bei 
den in Abschnitt I aufgefiihrten Auto- 
ren vor. Die Schicht wirkt als eine ay x [Skt] 
photoelektrische Sonde, die Aufschlu8.  yiz.6. achweis stchender Lichtwellen vor 
inber die Lage der Knoten und Banche em ,Spiegel. Der photoclektrische Strom 7 
“ 4 einer Schichtsonde in Abhangigkeit vom Ab- 
der stehenden Wellen gibt (Fig. 6). stand: Spiegel—Sonde. Obne Einflu8 der 
Die Photostromkurve 7 zeigt aus- nt pos Belen, bee ra 
gepragte Extrema. Der Kontrast 
des Photostromes K,, definiert als t,,.,/¢min, betragt K;=25. Im Bauch 
einer stehenden Lichtwelle, wo der Vektor der elektrischen Feldstarke 
den maximalen Wert annimmt, wird ein groBer Photostrom emittiert. 
In den Knotenpunkten ist der Photostrom klein, aber nicht Null. Der 
dort noch registrierte Strom riihrt zu einem groBen Teil davon her, daB 
fiir eine Welle, die aus der Uberlagerung zweier laufender Wellen 
gleicher Wellenzahl k, aber verschieden groBer Amplituden (a,=1, a,=@ 
wobei 9<1) entsteht, der zeitliche Mittelwert des Quadrates der elek- 
trischen Feldstarke an der Stelle y vor dem Spiegel 


hea 265 mL 


E(y) =U" + 29 cosrh y (5) 
ist. Einem vom Ort unabhangigen Anteil wird die cos?-Funktion iiber- 
lagert. In den Knoten der Lichtwelle wird deshalb die elektrische 
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Feldstarke nicht mehr Null. Diese Voraussetzung trifft bei uns zu, da die 
Lichtwelle am Metallspiegel nicht verlustfrei reflektiert wird. Auf Grund 
der Messungen von Hass kénnen wir das Reflexionsvermégen zu etwa 
50% annehmen, da nicht die extrem hohe Aufdampfgeschwindigkeit 
angewendet wurde, die zur Erzielung eines groBen Reflexionsvermogens 
im UV notwendig ist!®. Mit diesem Wert erhalt man fiir den theoretisch 
moglichen Kontrast K;=32. Da der gemessene Kontrast nicht viel 
schlechter ist, spielt der zweite Grund fiir ein Verschmieren der Meb- 
kurve, die endliche Breite des abtastenden Lichtbiindels, keine wesent- 
liche Rolle. 


7 = 96 % 7=66% ie T= 65% 


i, 
ae ae) i = Ss 
700 X (Skt) 700 X (Skt) 700 X (Skt) 
samen G7 ae 7 i 


Fig. 7. Der Verlauf von Photostrom 7 und Reflexionsvermégen R an keilfOrmigen IPK verschiedener Photo- 
schichtdicke. Die Transmission der Al-Schicht dient als ein MaB ftir die Schichtdicke 


2. UV-Messungen an IPK. Ohne teildurchlassige Schicht sind alle 
Punkte des beleuchteten Spiegels Knotenpunkte des elektrischen Vek- 
tors der stehenden Wellen, sofern man den von a abweichenden Phasen- 
sprung bei der Reflexion am Metallspiegel vernachlassigt. Mit wachsen- 
der Dicke der teildurchlassigen Schicht nimmt die Reflexion an den 
beiden Grenzflachen Metall—Vakuum und Metall—MgF, zu, so daB sich 
das einfache Bild der stehenden Wellen, die aus einlaufenden und nur 
einmal reflektierten Wellenziigen entstehen, nicht mehr anwenden 1aBt. 
Spiegel, Zwischenschicht und teildurchlassige Schicht bilden ein schwin- 
gungsfahiges System mit definierten Eigenfrequenzen, das von den ein- 
fallenden Lichtwellen zu erzwungenen Schwingungen angeregt wird. 
Es wird hier nicht auf den Vergleich von optischen Interferenzfiltern 
mit Resonanzsystemen eingegangen!®, 


In Fig. 7 sind die Diagramme einer Aufdampfserie wiedergegeben, 
die die Veranderung der R- und 7-Kurven mit wachsender Dicke der 


to HlAss, Gi: J. Opt. Soc. Amer, 45, 045 (1955). 
16 KosseL, D.: Phys. Verh. 7, 44 (1956). 
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Photoschicht zeigen. Diese Serie entstand durch wiederholtes Be- 
dampfen der teildurchlassigen Schicht nach jeder Messung. Reflexions- 
und Photostromkurven durchlaufen mit wachsender Keildicke des 
Dielektrikums Maxima und Minima, wobei die Stellen der IPK, die 
einen maximalen Photostrom emittieren, ein minimales Reflexions- 
vermogen aufweisen und umgekehrt. 


Die Reflexionskurven. Die zuerst noch sehr flauen Reflexions- 
minima werden immer tiefer, der optische Kontrast nimmt sehr stark 
zu. Bei einer Transmission von 75% der Vorderschicht erreicht er ein 
Maximum und sinkt bei weiterer Zunahme der Schichtdicke rasch ab. 
Die R-Kurven zeigen breite Reflexionsminima, die voneinander durch 
schmale Maxima getrennt sind. Von den Untersuchungen mit Vielstrahl- 
interferenzen in Reflexion kennt man allgemein das umgekehrte Er- 
scheinungsbild: breite Reflexionsminima getrennt durch tiefe, schmale 
Maxima. Jedoch wies HOLDEN schon in einer systematischen Unter- 
suchung an Aufdampfschichten verschiedenen Materials nach, daB die 
Form der R-Kurven von der Schichtdicke der teildurchlassigen Metall- 
schicht abhangt!”. Beim Vergr6éBern der Schichtdicke nehmen die R- 
Kurven infolge der Anderung des Phasenwinkels % diese verschiedenen 
Formen an. Nur fiir sehr dicke teildurchlassige Al-Schichten ist die 
GroBe des Phasenwinkels gleich z, unabhangig von der Schichtdicke, 
woraus sich die vom Interferenzspiegel und Perot-Fabry-Etalon her 
bekannte symmetrische Kurvenform ergibt. 


Die Photostromkurven. Sowohl der Kontrast K; als auch der maximale 
Wert des Photostroms nehmen mit wachsender Dicke der Photoschicht 
ab. DaB der maximale Photostrom mit der Schichtdicke abnimmt, ist 
erstaunlich, da es sich um so geringe Schichtdicken handelt, daB man 
bei Giiltigkeit des photoelektrischen Volumeneffektes einen Stromanstieg 
erwarten sollte. In einer noch nicht ver6ffentlichten Untersuchung 
konnte eine Oxydation der Al-Schicht im Hochvakuum durch den Sauer- 
stoff des Restgases nachgewiesen werden. Da hierdurch die Austrittsarbeit 
der Schichten beeinfluBt wird, lassen sich die Absolutwerte der Photo- 
stréme der nacheinander erfolgten Aufdampfungen nicht vergleichen. 

Die Form der Photostromkurven 7 entspricht nur zum Teil den 
theoretischen Uberlegungen des Abschnittes II. Denn nur bei IPK mit 
sehr diinner teildurchlassiger Photoschicht werden an der Stelle mini- 
malen Reflexionsvermégens auch die maximalen Photostréme emittiert. 
Mit dicker werdender Photoschicht verschiebt sich die Lage des Emis- 
sionsmaximums gegeniiber dem Reflexionsminimum immer starker, 
wobei aber die Verschiebung entgegen den theoretischen Erwartungen 
erfolgt. Durchlauft man die Kurven im Sinne wachsender Keildicke 


1? HoLpEN, J.: J. Opt. Soc. Amer. 41, 504 (1951). 
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des Dielektrikums, so liegen die Maxima des Photostromes vor den 
Reflexionsminimis. AuBerdem ist die Halbwertsbreite der 7-Kurven 
nicht mehr gleich der der R-Kurven. Daraus folgt, daB der von einer 
IPK emittierte Photostrom bei gréBeren Photoschichtdicken nicht mehr 
proportional der absorbierten Lichtenergie ist. Ahnliche Abweichungen 
findet man bei IPK fiir das sichtbare Licht, titber deren Messungen des- 
halb im folgenden berichtet wird, ehe in Abschnitt V die Deutung dieses 
Sachverhaltes gegeben wird. 

3. Messungen an IPK im Gebiet des sichtbaren Lichtes. Da technische 
Photozellen fiir das Sichtbare hauptsidchlich mit einer teildurchlassigen 
SbCs,-Schicht ausgerii- 
stet sind, wurden auch 
IPK mit dieser Schicht 
bestiickt. Diese Ver- 
suche wurden zum Teilin 
der oben beschriebenen 
Vakuumanlage durchge- 
fithrt;es wurden auch ab- 
geschmolzene Zellen mit 
SbCs;-I PK benutzt™ 

Die  Reflexionskur- 

— 9, X{skt] ven. Da die optischen 

Fig. 8. Reflexionsvermégen R einer IPK berechnet (—) und Konstanten von Caesi- 
Sea ia um-Antimon - Schichten 

bekannt sind!§, wurde 

mit ihnen und der gemessenen Durchlassigkeit T die Dicke der Schichten 


as A 1 167,17, (n2 + K2 

4nK {In TT in [(m + No)? a [(m + = + K?| } (6) 
berechnet!®. Die fiir verschiedene Wellenlangen berechneten Dicken 
wichen fiir ein und dieselbe Schicht voneinander ab. Deshalb kénnen 
die Phasenwinkel «, «’, 6 und die Koeffizienten 7,7’, nicht aus den 
optischen Konstanten und der Schichtdicke berechnet werden, um die 
experimentellen Reflexionskurven mit den theoretischen (s. Fig. 2) zu 
vergleichen. Vielmehr wurden die Durchlassigkeit und das Reflexions- 
vermégen der Photoschicht gegen Luft (7?) und gegen die Unterlage (7’2) 
gemessen, in Gl. (2) eingesetzt und der Phasenwinkel x so gewahlt, daB 
die berechnete R-Kurve mit der gemessenen iibereinstimmt. Das 
Ergebnis ist in Fig. 8 dargestellt. Die systematische Abweichung nach 


* Der Firma Physikalisch-Technische Werkstatten, Wiesbaden, danke ich fiir 
ihre wertvolle Hilfe bei der Herstellung dieser Zellen. 

18 WaLLis, E.: Ann. Physik (6) 17, 401 (1956). 

19 Siehe Mayer, H.: Physik diinner Schichten, Bd. 1, S. 76. Stuttgart: Wis- 
senschaftliche Verlagsgesellschaft 1950. 
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gréBeren Keildicken hin riihrt von einer Absorption in der Zwischenschicht 
her, die bei dieser Rechnung nicht beriicksichtigt wurde. Hierbei wurde das 
Reflexionsvermégen r’? (Schicht — Glas) an Stelle von 7’? (Schicht —MgF,) 
benutzt, was aber im 
Rahmen der Mebge- 
nauigkeit erlaubt ist. 
Im Gegensatz zu den 
R-Kurven der Al-IPK 
zeigen die R-Kurven der 
SbCs,-IPK die bekann- 
ten schmalen_ Refle- 
xionsminima, die durch 
die breiten Maxima von- 
einander getrennt sind. 
Die Halbwertsbreite der Pa Ley Ma ae 
Minima ist jedoch nicht Ra XSi 


sehr klein, da das Refle- Saat 


Bb * oh s Fig. 9. Photostrom 7 und Reflexionsvermégen R in Abhangigkeit von 
eee ateee ie Pare der Dicke des Dielektrikums fiir zwei IPK mit unterschiedlicher 
SbCs, - Schicht nicht Dicke der Photoschicht 


extrem hoch ist. 


—e F [Skt] 


Die Photostromkurven. Die Photostromkurve 7 verschiebt sich fiir 
dickere SbCs,-Schichten gegeniiber der Reflexionskurve, wie wir es 
schon von den Messungen im UV kennen (Fig. 9). Die Verschiebung der 
beiden Kurven gegen- 
einander hangt nicht nur 
von der Dicke der Photo- 
schicht, sondern auch 
von der Wellenlange des 
eingestrahlten Lichtes 
ab (Fig.10). Tastet man 
z.B. eine IPK mit Licht 
der Wellenlange 624 my. 
ab, so ist die 7-Kurve 
gegeniiber der R-Kurve 
kaum verschoben. Be- 
nutzt man dagegen blau- 
es Licht (A=438 my), Lees 
so beobachtet man eine Fig. 10. Der Verlauf von Photostrom 1 und Reflexionsvermégen K 
erheblich groBere Ver- an einer keilférmigen IPK iiied mit Licht verschiedener 
schiebung zwischen den 
Extrema. Wahrend die R-Kurven durch die im Abschnitt II mit- 
geteilte Theorie befriedigend erklart werden, reichen die bisherigen 
Uberlegungen fiir eine Deutung der Photostromkurven noch nicht aus. 


— R [Skt] 


H X [Skt] Lay [Skt 


— > fy 
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V. Emission der Interferenz-Photokathode als Funktion 
von Lichtabsorption und Reichweite der Elektronen 


Die theoretischen Uberlegungen zur Emission von Photoelektronen 
aus der teildurchlassigen Schicht einer IPK wurden in der einfachen 
Form, wonach der Photostrom proportional der Absorption in der 
Photoschicht ist, nicht bestatigt. Woran liegt das? Offensichtlich 
wurde die mittlere Reichweite der Photoelektronen gréBer oder gleich 
der mittleren Reichweite des Lichtes in der Schicht angenommen, 
d.h. alle Elektronen, die in beliebiger Schichttiefe infolge der Licht- 
absorption angeregt wurden und die zum Austritt ins Vakuum not- 
wendige Energie besitzen, werden emittiert. Diese Annahme ist nicht 
richtig, wie die seit kurzem vorliegenden Messungen der Reichweite von 
Photoelektronen in Kalium von THomas*®® zeigen. Die Reichweite 
der Photoelektronen ist kleiner als die mittlere Reichweite des Lichtes, 
so da fiir ihre Emission der Abstand des Anregungsortes von der 
Schichtoberflache von ganz wesentlicher Bedeutung ist. 

Liegt ein Volumen-Photoeffekt vor, so ist die Zah] der im Bereich 
zwischen z und z+ dz angeregten Elektronen proportional der in diesem 
Intervall pro Flacheneinheit absorbierten Lichtenergie A,;(z). Wir 
brauchen hier nicht naher auf den Wechselwirkungsmechanismus Licht- 
quant—Elektron eingehen, sondern verweisen auf die Arbeit von 
Mayer und Tuomas”. Die angeregten Elektronen unterliegen auf dem 
Wege zur Oberflache der Wechselwirkung mit den anderen Elektronen, 
wodurch ein Teil von ihnen Energie verlhert und nicht mehr austreten 
kann. Die Zahl der aus dem Bereich zwischen z und z-++ dz emittierten 
Elektronen ist proportional der Zahl der dort angeregten Elektronen, 
d.h. der auf die Flacheneinheit bezogenen Lichtabsorption A, (z) und 
der Austrittswahrscheinlichkeit /(z, £), die von der Elektronenenergie E 
im Metall abhangt. Bei Beleuchtung der Photoschicht werden ange- 
regte Elektronen aus allen Schichtlamellen bis zu einer Tiefe, die der 
mittleren Reichweite der Photoelektronen in der Schicht entspricht, 
zum auBeren Photostrom 7 beitragen, so daB 

d 


i a Ax(2) f(z, E) dz (7) 


Um den aus einer IPK ausgelésten Photostrom berechnen zu kénnen, 
ist die Kenntnis des optischen Absorptionsverlaufes 4,(z) und der 
Reichweite w(£) der Elektronen oder deren Austrittswahrscheinlichkeit 
notwendig. 


1. Das lamellare Absorptionsvermogen. Die Photoschicht der Dicke d 
sei in flache Lamellen unterteilt. Die Absorption pro cm? in einer 


AO IDsKONONS, 1519 ilk @, 
LMU Awaniee, 185, bl, Jel, dbstenwwNS2 Ik, 
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Lamelle* sei mit A, (z) bezeichnet, so daB die Gesamtabsorption der 
Schicht pro Flacheneinheit 


Ata: = J A, (z) dz (8) 


ist. Die lamellare Absorption A, (z) ist von der Lage z der Lamelle im 
jeweiligen Strahlungsfeld abhangig, denn die pro Flacheneinheit im 
Bereich zwischen z und z+ dz der Schicht absorbierte Lichtenergie ist 
dem Quadrat der elektrischen Feldstirke an diesem Punkt P(z) pro- 
portional. 


Ay =4Ax Eg i KyvS& (z) ’ (9) Dh Dielektri- Photoschichf 
wpa kum \ 


Der Punkt P in der teildurchlassigen 
Schicht mége im Abstand z von ihrer 
Oberflache (Grenzfléche I) legen 
(Fig. 11). Die Grenzflache I habe die 
Fresnel-Koeffizienten r,=7,- e'* und 
0,. Die Grenzflachen II und III lassen 
sich zu einer Grenzflache II—III mit 
dem Koeffizienten 


F. ¢4r y,e°42 + ge —t2n—¥ AC N 
ne =— 2 $ : 8) 
1 + 1,96 -12H—4.—¥) (10) 114 Z it 
reduzieren. Zur Berechnung der elek- 3) a) 
: %, 


trischen Feldstarke im Punkt P nach 
: Fig. 11. Zur Berechnung der lamellaren Ab- 

der Methode der Partialwellen istchapeot-bel sorption in teildurchlassigen Schichten. Die 

: : = . : Rechnung wurde fiir senkrechten Lichteinfall 
die Amplitude und Phase der Partial- Lae ar 
wellen £, und R, an dieser Stelle zu 
bestimmen und deren Summen zu addieren. Durch Multiplikation mit dem 
Konjugiert-Komplexen erhalt man das Quadrat der elektrischen Feld- 
starke 
470n 


(1 — 73) Bt + F2 p2(4—2) + 27 B(@—*) cos z 
G2 (z) = — — (11) 


ny... (4nd 
ni + 72 F? B2d + 27, F B4 cos ( Fi — 4, — 4r)| 


4nk 
Hierbei ist B=e 7? der Transmissionskoeffizient. 

In Fig. 12 ist das Quadrat der elektrischen Feldstarke als Funktion 
der dielektrischen Zwischenschichtdicke fiir die dort angegebenen 
Koeffizienten berechnet worden. Kurvenparameter ist die Lage der 
Lamelle in der Schicht. Um jedoch einen besseren Uberblick iiber die 


* Das lamellare Absorptionsvermégen ist nicht mit dem von Fry benutzten 
Begriff ,,lamellar absorbing power’ zu verwechseln, der die von der Schicht ab- 


sorbierte Energie bezeichnet. 
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Tiefenverteilung von ©2(z) durch die Schicht zu bekommen, wurde in 
Fig. 13 ©2(z) fiir zwei verschiedene feste Zwischenschichtdicken auf- 
gezeichnet. Kurve 1 gibt ©? fiir die Dicke d, des Dielektrikums wieder, 
bei der im Interferenzsystem die maximale Energie absorbiert wird. 
Kurve 2 beschreibt den Verlauf fiir eine Dicke des Dielektrikums, bei 
der das Quadrat der elektrischen Feldstaérke in der Schichtoberflache 
seinen gréBten Wert hat. Die oberflachennahen Lamellen der Schicht 
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Fig. 12. G* als Funktion der dielektrischen Schichtdicke m,. Parameter ist die Lage z der Lamelle in der teil- 
durchlissigen Schicht. Fiir die Rechnung wurden die folgenden Zahlenwerte benutzt: » = 3,2, K =0.6 
3,2, Ay, 

@=40 mp, 1, —= 1,38, %. = 1,05 K,— 6,09 


Fig. 13. Der Verlauf von ©* durch die Photoschicht ftir zwei verschiedene Dicken der dielektrischen 
Zwischenschicht 


absorbieren maximal bei einer Zwischenschichtdicke d,(0)<d,(m), bei 
der die in diesem System iiberhaupt mégliche Gesamtabsorption noch 
nicht ihr Maximum erreicht hat. 


2. Die Reichweite der Photoelektronen. Fiir die Berechnung des 
Photostroms ist nach Gl. (7) die Kenntnis der lamellaren Absorption 
und der Reichweite der Photoelektronen in der Schicht notwendig. 
Bisher legen aber nur Messungen der Reichweite von Photoelektronen 


ftir Kalium vor, so daB wir Gl. (7) fiir unsere Versuche nicht auswerten 
kénnen. 


3. Diskussion der Mefergebnisse. Unabhangig von der speziellen 


Form der Austrittswahrscheinlichkeit f(z, £) kénnen wir Sonderfalle 
diskutieren. 
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a) Die Reichweite der Photoelektronen sei gréBer oder gleich der 
Schichtdicke. Dann gelangen Elektronen aus allen Schichtlamellen 
entsprechend deren lamellaren Absorption an die Schichtoberfliche, 
wo sie als duBerer Photostrom gemessen werden. Die optische Absorp- 
tionskurve und die Photostromkurve der IPK miissen sich in Gestalt 
und Lage gleichen. Diese Ubereinstimmung ist fiir [PK mit sehr diinner 
Photoschicht vorhanden, wie in den Fig. 7 und 9a gezeigt wurde. 

B) Die Reichweite der Photoelektronen sei klein gegen die Schicht- 
dicke. Dann tragen infolge ihrer begrenzten Reichweite nur Elektronen 
aus Schichtlamellen direkt unterhalb der Oberflache zum 4uBeren 
Photostrom bei. Die Kurve des auBeren Photostroms gibt nur die optische 
Absorption in den vorderen Lamellen der Schicht wieder. Da die maxi- 
male Absorption in den oberflachennahen Lamellen nicht bei der gleichen 
Zwischenschichtdicke wie die maximale Gesamtabsorption erfolgt, ist 
eine Ubereinstimmung zwischen der Photostromkurve und der Ab- 
sorptionskurve nicht zu erwarten. Die Dicke d,(0) des Dielektrikums 
fiir maximale Absorption in den oberflachennahen Lamellen ist kleiner 
als die Dicke d,(m) fiir die maximale Gesamtabsorption. Dies stimmt 
mit unserem experimentellen Ergebnis tiberein, wonach eine IPK mit 
dicker Photoschicht einen maximalen Photostrom emittiert, obwohl die 
optische Absorption noch nicht ihren Héchstwert erreicht hat (s. Fig. 9b). 

Nach Tuomas hangt die Reichweite der Photoelektronen sehr stark 
von ihrer Energie im Metall ab, wobei die energiearmen Elektronen eine 
wesentlich gréBere Reichweite haben als die energiereichen”’. Dieses 
Ergebnis 1aBt sich zur qualitativen Deutung der Fig. 10 heranziehen. 
Dort war eine keilférmige IPK mit langwelligem Licht nahe der photo- 
elektrischen Grenze bestrahlt worden, wodurch langsame Photoelek- 
tronen mit groBer Reichweite in der Schicht angeregt wurden. Deshalb 
differierten Photostromkurve und Reflexionskurve kaum voneinander. 
Beleuchtete man dagegen die gleiche IPK mit kurzwelligem Licht, 
wurden energiereiche Elektronen mit kurzer Reichweite angeregt. Der 
Photostrom konnte nur von Elektronen aus den oberen Schichtlamellen 
gebildet werden, so daB die optische Reflexionskurve und die Photo- 
stromkurven sehr stark voneinander abweichen. 


VI. Gegentiberstellung: 
Interferenz-Photokathode— Einfachschicht 
1. Forderungen an eine optimale Photokathode. In der Praxis ver- 
langt man von Photokathoden einen groBen Emissionsstrom, bezogen 
auf den einfallenden Lichtstrom. Im folgenden werden deshalb Faktoren, 
die die Ausbeute von Photoschichten bestimmen, so weit besprochen, 
wie sie fiir unser Problem wichtig sind. 


22 THomas, H.: l.c. 
Z. Physik. Bd. 151 
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Der Vorgang der lichtelektrischen Emission laBt sich in zwei Schritten 
beschreiben: 1. Das in die Photoschicht eingedrungene Licht wird ab- 
sorbiert, Metallelektronen werden angeregt*. Die absolute Quanten- 
ausbeute, das Verhiltnis von Zahl der angeregten Elektronen zur Zahl 
der absorbierten Lichtquanten, ist eine charakteristische Konstante fiir 
jedes photoelektrische Schichtmaterial. 2. Angeregte Elektronen werden 
von der Schicht emittiert. Es werden jedoch nicht alle Elektronen 
emittiert, die zu einer héheren Energie als der Austrittsarbeit angeregt 
werden. Denn auf dem Wege von 
ihrem Anregungsort zur Schichtober- 
flache treten die angeregten Elektro- 
nen mit den iibrigen Metallelektronen 
in Wechselwirkung, verlieren dadurch 
einen Teil ihrer Energie und k6n- 
nen somit nicht mehr austreten. 
Die Durchtrittswahrscheinlichkeit D 
durch: die: Oberilache/ seisD ==47 fim 
alle Elektronen mit einer Energie, 
die groBer als die Austrittsarbeit ist. 
Die effektive Quantenausbeute, das 
Verhaltnis von Zahl der emittierten 
Elektronen zur Zah] der absorbierten 


—-d 


Fig. 14. Absorption, Photostrom und effektive Lichtquanten ist kleiner als die ab- 


Quantenausbeute als Funktionen der Schicht- 


ake ahead solute Quantenausbeute und hangt 


von der Dicke der Photoschicht ab. Bei 
diinnen Schichten, deren Dicke klein gegen die Reichweite der Elektronen 
ist, werden alle angeregten Elektronen emittiert. Durch Messung der 
effektiven Quantenausbeute sehr diinner Photoschichten kann man 
somit die absolute Quantenausbeute des betreffenden Schichtmaterials 
bestimmen. (Der Formfaktor, der die Emission in den fiir die Messung 
allein zuganglichen Halbraum beriicksichtigt, bleibt hier auBer acht.) 


Bei diinnen teildurchlassigen Photoschichten (nd<A/8) nimmt die 
in der Schicht absorbierte Energie mit wachsender Dicke monoton zu**, 
Der von der Schicht emittierte Photostrom nimmt ebenfalls zu, erreicht 
aber wegen der kleinen Reichweite der angeregten Elektronen bald 
seinen Endwert und bleibt dann trotz zunehmender optischer Absorption 


konstant (Fig. 14). Die effektive Quantenausbeute nimmt mit wachsen- 
der Schichtdicke ab. 


* Die quantenhafte Absorption des Lichts durch Elektronen wird in der schon 
zitierten Arbeit von MayrerR und Tuomas behandelt. 

** Diese Beschrankung soll nur fiir schwach absorbierende Medien gelten, da 
bei diesen mit gré8erer Schichtdicke die Absorption wieder abnimmt. 
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Eine ideale Photokathode besteht 1. aus einer Schicht maximaler 
effektiver Quantenausbeute; 2. muB die in die Schicht eingedrungene 
Lichtenergie vollstandig absorbiert werden. Beide Forderungen lassen 
sich fiir schwach absorbierende Stoffe (wpjextronen< Wricht) Nicht gleich- 
zeitig erfiillen. Fiir Schichtmaterial hoher Absorption ist dies még- 
lich. Jedoch wird von ihm die dritte Forderung verletzt, die wir an 
den Anfang unserer Uberlegungen stellten: Das Reflexionsvermégen 
der Photoschicht mu8 Null sein, damit 
die eingestrahlte Lichtenergie verlust- 
frei in die Schicht eindringen kann. 
Diese Bedingungen werden von einer 
photoelektrischen Einfachschicht nicht 
gleichzeitig erfillt. Um die Ausbeute 
von Photoschichten zu steigern, schlug 
MAYER vor, viele, sehr diinne Photo- 
schichten hintereinander und raumlich 
getrennt in eine Photozelle einzu- 
bauen??. Dieser Vorschlag laBt sich 
nur mit groBem Aufwand in einfachen 
Photozellen verwirklichen, in denen 
keine optische Abbildung auf die 
Photoschicht erfolgt. 

Die in den vorhergehenden Ab- 
schnitten behandelte Interferenz-Photo- ase x [Skt] 
kathode ertullt “die! obigen’ “dre? For yig45. ‘Ppotostvon’ ¢ nd Reflexionsver- 
derungen fiir die Strahlung einer mogen R an einer keilformigen IPK. Rppund 

i 4 a tph sind die entsprechenden Werte der 
bestimmten, frei wadhlbaren Wellen- Vergleichsschicht 
lange. 

2. Diskussion der MeBergebnisse. In Fig. 15 ist der aus einer SbCs,- 
IPK ausgeléste Photostrom und deren Reflexionsvermégen fiir Licht 
der Wellenlange 624 my als Funktion der dielektrischen Zwischen- 
schichtdicke wiedergegeben. AuBerdem sind Photostrom und Re- 
flexionsvermégen der Vergleichsphotoschicht angegeben. Die Empfind- 
lichkeit der nicht sensibilisierten Photoschicht betrug 35 wA/Lumen. 
Die Schicht war etwa 60 muy dick. Im Reflexionsminimum wurden 
nur 6% der eingestellten Lichtenergie reflektiert. 94% der Energie 
wurde in der IPK absorbiert, davon der gréBte Teil in der teildurch- 
lassigen Photoschicht. Die Absorption der photoelektrischen Einfach- 
schicht betrug nur 29%. Durch die Interferenzanordnung wurde die 
Absorption um mehr als den Faktor 3 erhéht. Die Photostromkurve 
hat etwa an der Stelle maximaler Absorption ihr Maximum. (Die 


— 7 [Skt] 


23 Mayer, H.: Z. Physik 124, 345 (1948). 
Sie 


554 K. DEUTSCHER: 


Verschiebung wurde in Abschnitt V geklart.) Der maximale Photostrom 
ist wesentlich gréBer als der Strom der Vergleichsschicht. Als Ver- 
starkungsfaktor V wird definiert das Verhaltnis von maximalem Photo- 
strom der IPK (= angepaBte Photoschicht) zu Strom der Vergleichs- 
schicht (= nicht angepaBte Photoschicht) 


joer tmax (IPK) 


ee 2 
~ 4(Schicht) ° oi 


In unserem Beispiel ist V =6,5. Dieses erfreuliche Ergebnis ist zugleich 
erstaunlich: Obwohl die Absorption nur um den Faktor 3 gegeniiber der 
photoelektrischen Einfachschicht erhéht wurde, 
ist der Photostrom um den Faktor 6,5 gréBer. 
Die Ausbeutesteigerung kann demnach nicht 
allein auf der fast vollstandigen Absorption des 
Lichtes beruhen, denn diese wiirde einen Ver- 
20 starkungsfaktor erklaéren, der gleich dem Ver- 
haltnis der von den Schichten absorbierten Licht- 


7:62 energien ist. Wie die Rechnung zeigt, beruht die 


7 zusatzliche Ausbeutesteigerung in der IPK darauf, 
daB im Gegensatz zur Einfachschicht fast die 
gesamte optische Absorption in den oberflachen- 


ee nahen Lamellen der Schicht erfolgt, wodurch die 
effektive Quantenausbeute der Schicht erhdht 
wird. In Fig. 16 wurde das Quadrat der elek- 
trischen Feldstarke nach Gl. (11) berechnet, das der 
; lamellaren Absorption proportional ist. Kurve 2 


d gibt den Verlauf der lamellaren Absorption in einer 
Fig. 16. Der Verlauf von ©? 5 aera Eves $ * 
retire a pen ee teildurchlassigen photoelektrischen Einfachschicht 


Photoschicht einer IPK,2.in der Dicke d (60 mu) wieder. Verwendet man die 
der gleichen Schicht als Ein- : 5 A 5 4 
fachechicht auf Glas, 3.im © ¢iche Schicht in einer IPK, beschreibt Kurye 
unendlich dicken Medium = Gen lJamellaren Absorptionsverlauf. In diesem 
Beispiel ist die optische Absorption in der 
Schicht um den Faktor 1,7 gegeniiber der Einfachschicht vergréBert. 
Die Absorption in den oberflachennahen Lamellen ist dagegen um den 
Faktor 3,2 gesteigert. Die Interferenzanordnung erzwingt also einen 
Absorptionsverlauf in der Schicht, der von dem in der Einfachschicht 
(Kurve 2) oder im unendlichen Medium (Kurve 3) vollkommen ver- 
schieden ist. Da die Reichweite der angeregten Elektronen klein gegen 
die Schichtdicke ist, stammen die Elektronen des AuBeren Photo- 
stromes aus den oberflachennahen Lamellen, die im Gegensatz zur 
Einfachschicht bei der IPK sehr stark absorbieren. 


Fiir die praktische Anwendung der Interferenz-Photokathoden ist 
die Scharfe des Emissionsmaximums wichtig. Von der Theorie des 
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Interferenzspiegels her ist bekannt, daB die Halbwertsbreite des Re- 
flexionsminimums vom Reflexionsvermégen der teildurchlassigen Schicht 
abhangt. Mit zunehmender Reflexion der teildurchlissigen Schicht 
wird die Halbwertsbreite schmaler. Da die SbCs,-Schichten nur 30 bis 
40% reflektieren, sind die Halbwertsbreiten der Reflexionsminima groB 
und damit auch die der Emissionsmaxima. In Fig. 17 ist der Photostrom- 
Verstarkungsfaktor V als Funktion der Wellenlange 4 fiir zwei ver- 
schiedene IPK, aufgezeichnet. Eine IPK ist auf maximale Emission bei 
Bestrahlung mit Licht der Wellenlange 624 my. abgestimmt. Gegeniiber 
der Vergleichsschicht hat sie dort einen Verstarkungsfaktor 9,5. Die 
gleiche IPK, mit Licht der Wellenlange 676 my beleuchtet, hat einen 


a 


Verstaérkungsfaktor 5. Auf der kurzwelligen Seite zeigt sich die auf 
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Fig. 17. Die Abhangigkeit des Verstarkungsfaktors V von der Wellenlange fiir 2 IPK 


624myp abgestimmte Kathode der Vergleichsschicht bis zu 530myu 
iiberlegen. Erst fiir Licht kiirzerer Wellenlange ergeben sich Verstar- 
kungsfaktoren V<1. Das zweite Teilbild zeigt den spektralen Verlauf 
einer IPK, die an Strahlung der Wellenlange 590 my angepaBt war. Die 
Rotempfindlichkeit der SbCs,-Photoschichten laBt sich in einer IPK 
wesentlich erhéhen, ohne dabei sehr st6rende Empfindlichkeitsverluste 
im iibrigen Spektralbereich des sichtbaren Lichtes in Kauf nehmen zu 
muissen. 

Die MeBergebnisse zeigen groBe Verstarkungsfaktoren fiir den roten 
Spektralbereich, weil die IPK mit Photoschichten iiblicher Dicke ver- 
sehen wurden. Diese besitzen nur eine geringe Durchlassigkeit fiir 
blaues Licht, weshalb die IPK an die kurzwellige Strahlung nicht an- 
gepaBt waren. Photoschichten iiblicher Dicke wurden verwandt, um 
die Photostréme der Interferenz-Photokathode mit denen der bisher 
iiblichen photoelektrischen Einfachschicht vergleichen zu kénnen. 


Dem Leiter der Wissenschaftlichen Abteilung, Herrn Professor Dr. L. BERG- 
MANN, bin ich zu groBem Dank verbunden fiir die Méglichkeit, diese Arbeit in der 
Wissenschaftlichen Abteilung ausfiihren zu kénnen und fiir sein f6rderndes Interesse 
wahrend ihrer Durchfiihrung. Besonders herzlich méchte ich Herrn Dr. D. KossEL 
und Frau E. Kosset fiir viele, sehr wertvolle Hinweise und Diskussionen danken. 
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Energieverlust und Energiestreuung 
schneller Elektronen in Be, C und Al* 


Von 
B. ZIEGLER 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 29. Marz 1958) 


Fiir 32 MeV-Elektronen wurde mittlerer und wahrscheinlichster Energieverlust 
und die Halbwertsbreite der Energieverteilung in Be, C und Al gemessen. Das 
Ergebnis fiir den mittleren Energieverlust stimmt sehr gut mit der Theorie iiberein. 
Der wahrscheinlichste Energieverlust und besonders die Halbwertsbreite der Streu- 
verteilung zeigen mit wachsender Ordnungszahl Abweichungen zu gréBeren Wer- 
ten, die vermutlich auf zu weit gehende Vereinfachungen bei der Lésung der 
Transportgleichung zuriickzufiihren sind. 


A. Einleitung 


Tritt ein Parallelbiindel monoenergetischer Elektronen durch eine 
Folie, so verlieren die Elektronen Energie durch Anregung, Ionisation 
und durch Erzeugung von Bremsstrahlung. Es resultiert eine Verschie- 
bung und Verbreiterung der Primarverteilung mit einer charakteristi- 
schen, unsymmetrischen Form (,,Landau-Verteilung“). Dariiber liegen 
Messungen im Energiebereich bis zu einigen MeV vor!~, die teils gute 
Ubereinstimmung!? mit der Landau-Theorie*, teils eine Verbreite- 
rung? der Streuverteilung ergeben. Das im folgenden beschriebene 
Experiment soll zur Klarung der Frage beitragen, ob die Landausche 
Theorie bei 32 MeV Primarenergie die Streuverteilung richtig angibt. 
Als Absorber wurden Be, C und Al benutzt. Der mittlere Energieverlust 
durch Bremsstrahlung ist fiir diese Elemente noch klein, etwa 1/; des 
Energieverlustes durch Ionisation und Anregung. 


* Vorgetragen auf der Tagung der Physikalischen Gesellschaft Wirttemberg- 
Baden-Pfalz am 17. 4. 1957 in Tiibingen. Phys. Verh. 8, 86 (1957). 

1 PAuL, W., u. H. Reicu: Z. Physik 127, 429 (1950). 

2 Hanson, A.O., E.L. GotpwasseErR u. F.S. Mitts: Phys. Rev. 86, 617 (1952).— 
E.L. Gotpwasser, F.S. Mitts u. A.O. Hanson: Phys. Rev. 88, 1137 (1952) 

* Hupson, A.M.: Phys. Rev. 105, 1 (1957). 

‘ Lanpau, L.: J. Phys. USSR. 8, 201 (1944). 
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B. Theorie 


Fir den mittleren Energieverlust @ 7 durch Anregung und Ionisation 
erhalten BETHE und BLocH im relativistischen Grenzfall (B w1)> 


é 2 Le f 78 1 MeV 
a SMA ode A (In PUES nee a gS = Apa) oat 
Dabei ist E die Elektronenenergie, 9, Z und A sind Dichte, Ordnungs- 
zahl und Atomgewicht des Absorbers, x seine Dicke. Ane, Wot eine 
Korrektur, die bei relativistischen Energien die Polarisation der Materie 
beriicksichtigt, wodurch der Wiederanstieg des mittleren Energiever- 
lustes von der Dichte des Absorbers abhangt. J ist das mittlere Ioni- 
sierungspotential der Atomelektronen. Es sollte nach BLocH etwa 
I=9,5 Z sein. Experimentelle Bestimmungen von I aus der Reichweite 
von Protonen® oder dem Jonisierungsaufwand von Protonen in Gasen? 
ergaben héhere Werte fiir die Proportionalitatskonstante. Eine neue 
kritische Bewertung aller verfiigbaren Ergebnisse stammt von CALD- 
WELL’. STERNHEIMER® berechnete damit Energieverlustkurven. 

Zur Berechnung des wahrscheinlichsten Energieverlustes ¢,, und der 
Halbwertsbreite /’ der Energieverteilung benétigt man die Form der 
Verteilungskurve g(E, x). LANDAU? leitet sie aus der Transportgleichung 


BoE €max 
57 (EX) = [ Ete “)-w(E + e,e)de— | g(E, x) w(E, ede 


ab, wobei er nicht zwischen leichten und schweren Teilchen unter- 
scheidet und fiir die Wahrscheinlichkeit w(E, e) de des Auftretens des 
Energieverlustes ¢ Naherungsfunktionen verwendet. Verbesserungen 
dieser Naherungen stammen von BLuNCK und LEISEGANG!®. Hines! 
bemerkt, daB zumindest in den Integrationsgrenzen €,,,, Und épj, die 
Masse der Teilchen beriicksichtigt werden miiBte. Dies fithrt fiir Pro- 
tonen zu schmaleren, fiir Elektronen zu breiteren Energiestreuver- 
teilungen als sie sich nach LANDAU ergeben. 


C. Experiment 


1. Versuchsanordnung. Als Strahlenquelle dient das Wideréesche 
32 MeV Betatron!?. Es liefert 50mal in der Sekunde wahrend einer 


5 Zusammenfassende Darstellung und weitere Literatur, auch zum Dichte- 
effekt, in K. SIEGBAHN, Beta- and Gamma-Ray Spectroscopie, S. 1 ff. 

6 BAKKER, C., u. E. SEGRE: Phys. Rev. 81, 489 (1951). 

7 Witson, R.R.: Phys. Rev. 66, 749 (1941). 

8 CALDWELL, D.O.: Phys. Rev. 100, 291 (1955). , 

9 STERNHEIMER, R.M.: Phys. Rev. 88, 851 (1952); 91, 256 (1953); 103, 511 (1956). 

10 BruNcK, O., u. S. LeisEGANG: Z. Physik 128, 500 (1950). 

11 Hines, K.C.: Phys. Rev. 97, 1725 (1955). 

12 WIDEROE, R.: Brown Boveri Mitt. 28, 260 (1951). 
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Mikrosekunde einen Elektronenstrom von 0,4 mA. Die Elektronen 
werden mit dem von WIDERGE!’ angegebenen Verfahren aus der Kreis- 
bahn extrahiert. Sie miissen dabei das etwa 3mm dicke Glasfenster 
senkrecht durchsetzen. Dabei verlieren sie ihre sehr gute Energiehomo- 
genitat. Zur Veranschaulichung der Geometrie des 4uBeren Elektronen- 
strahls mogen folgende Angaben dienen. In 80 cm Abstand vom Aus- 
trittsfenster ist der Querschnitt des Elektronenbiindels eine horizontal 
liegende Ellipse, Achsenverhaltnis etwa 1:2, mit rund 100 cm? Flache. 
Die Strahlstromdichte im oben genannten Abstand wurde mit Faraday- 


Osz 


Fig. 1. Prinzip der Messung der Energieverteilung. Es bedeuten: M,, M, Photozellen; V Proportionalver- 
starker; Osz, Zweistrahloszillograph; Pot. geeichte Potentiometerschaltung 


Becher und Bleiblockkalorimeter gemessen. Beide Methoden ergaben 
fiir den mittleren Strom innerhalb der Fehlergrenzen denselben Wert 
J =1,5-107 A/em? +10% fiir optimalen Betrieb der Maschine bei 
32. MeV. 

Aus diesem Biindel wurde durch Aluminiumblenden ein Teil ausge- 
wahlt und in einem Vakuumrohr mit diinnen Endfenstern zum Spektro- 
metereintrittsspalt gefiihrt. 

Der Elektromagnet zur Ablenkung des Elektronenstrahls besitzt 
zylindrische Polschuhe mit 50cm Durchmesser. Der Polschuhabstand 
war auf 7 cm eingestellt. Dabei ist die maximale Feldstarke 10000 Oe. 
Es wurde Ablenkung um 90° gewahlt. Die Abbildungseigenschaften 
des Magnetfeldes wurden durch Nachbildung der Elektronenbahnen 
mittels stromfiithrender Drahte (50 w Cu; 0,5 A) sehr einfach und genau 
ausgemessen. Dabei wird der EinfluB des gesamten Streufeldes miterfaBt. 

Die Elektronenbahnen verlaufen in einem 7 cm weiten Vakuumrohr 
(s. Fig. 4). Der vertikale Eintrittsspalt besteht aus zwei verschieb- 
baren, 20mm dicken Bleiblécken. Der ,Austrittsspalt“ am Ort des 


18 WIDERGE, R.: Z. angew. Phys. 5, 187 (1953). 
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Bildes des Eintrittsspaltes wird durch die Breite eines Szintillations- 
kristalles definiert. Er ist auf die AuBenseite der 50 u dicken Al-Folie 
gekittet, die das Vakuumrohr am Ende verschlieBt. 

Ein zweiter Kristall, dicht unterhalb des Eintrittsspaltes wird von 
einem konstanten Bruchteil des einfallenden Elektronenstromes ge- 
troffen und miBt so die Primarintensitat. Die Lichtblitze beider Kri- 
stalle werden mittels Photozellen nachgewiesen. Es wurde in beiden 
Detektoren nicht jedes Elektron gezahlt, sondern jewels das Licht aller 
der Elektronen integriert, 
die wahrend eines Betatron- 
elektronenblitzes den Kri- 
stall treffen. Die beiden 
Stromstarken werden mit 
einem Zweistrahl-Katho- 
denstrahl - Oszillographen 
unter Einschaltung einer 
geeichten Potentiometer- 
anordnung im einen Kanal 
verglichen. Die Einstellung 
des Potentiometers nach ian 
Abgleich der beiden Oszillo- 5 b 
graphenbilder auf gleiche Fig. 2a u. b. a Primarverteilung der Elektronen. Der Elek- 
Hohe ist ein MaB fiir das tronenstrom J am Spektrometerausgang ist in willkturlichen 

‘ Einheiten uber der Elektronenenergie E,,; aufgetragen. Die 
Verhaltnis der Stromstarke. Energie wurde aus Bahnradius und Magnetfeld errechnet. 
So wird die Messung von b Berechnete ae die /#-Spektrometeran- 
allen Intensitatsschwan- 
kungen des Betatrons unabhangig. Die Messung dieses Verhaltnisses als 
Funktion des Magnetfeldes ergibt nach Beriicksichtigung der Apparate- 
funktion die gesuchte Energieverteilung der Elektronen. Das Magnet- 
feld wurde durch Aufsuchen der Protonenresonanzfrequenz bestimmt”. 


0 


310 52,0 
Le] 


——p 


2. Primarverteilung und Stabilitat. Es zeigte sich, daB die Energie- 
verteilung der Elektronen etwas davon abhangt, welchen Teil des aus 
der Ringréhre austretenden Biindels man untersucht. Dabei spielen 
kleine Inhomogenitaten der Fensterdicke eine Rolle und auch die 
Tatsache, daB im Streufeld des Betatron-Fiihrungsfeldes bereits eine 
Energieaufldésung stattfindet. Fig. 2a zeigt die MeBkurve ohne Ab- 
sorberfolie, fiir den auBersten Rand des Biindels, dessen Energiebreite 
sich am kleinsten erwies. Die Apparatebreite der Spektrometeranord- 
nung ist nicht auskorrigiert; aus Breite von Eintritts- und Austrittsspalt 
(1 bzw. 2mm) und zulassigem Eintrittswinkel erhalt man 160 keV 
Halbwertsbreite der Apparatefunktion bei 30 MeV, s. Fig. 2b. 


14 KNoERBEL, H.W., u. E.L. Haun: Rev. Sci. Instrum. 22, 904 (1951). 
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Dieser Wert ist etwas unsicher, weil sich die wahren Spaltbreiten 
wegen der Vielfachstreuung an den Randern nicht sicher angeben 
lassen. Die Halbwertsbreite der Energieverteilung von weniger als 
50 keV ist etwa 1/,; der Breite, die man bei 30 MeV-Elektronen nach 
Durchdringen des Glasfensters erwarten durfte. Dies ist offensichtlich 
auf die Selektionswirkung des Betatronstreufeldes auBerhalb der Ring- 
rohre zuriickzufiihren. 

Die Konstanz der Energieeinstellung wurde wahrend mehrerer 
Stunden (nach der Einbrennzeit von 1 Std) zu +10 keV bestimmt. 


the 


Lnergieverlust in beryllium 12 
30 MeV 


3mm Be 


_— 


OS 
2 
0 
240 26,0 26,0 
eh 
[MeV] 
Fig. 3. Energieverlustkurven bei vier verschiedenen Berylliumblechdicken. Im linken Teil ist der Ordi- 


natenmafstab verzehnfacht. J wie in Fig. 2 


Reproduzierbarkeit und langdauernde Schwankungen iiber mehrere 
Tage liegen bei +50 keV bei 30 MeV Elektronenenergie. Dabei wurde 
das Betatron am Lichtnetz betrieben, und eine Stabilisierungsanordnung 
ahnlich der von Katz! angegebenen sorgte fiir die im Vergleich zur 
Netzschwankung kleine Schwankung der Energie*. 


3. Energieverlust und Storeffekte. Bringt man Absorber in den 
Strahlengang hinter die Eintrittsblende des Spektrometers (s. Fig. 1), so 
erhalt man Kurvenscharen, wie sie Fig. 3 fiir drei verschieden dicke 
Be-Bleche zeigt. Auf der linken Seite der Zeichnung ist der Ordinaten- 
maBstab 10fach gedehnt, um einen stérenden Effekt zu zeigen. Man er- 
kennt in dieser itberhohten Darstellung bei jeder Kurve deutlich ein 
Seitenmaximum. Es kommt durch Elektronen zustande, die bei zwei 


* Inzwischen wurde eine geregelte Umformeranlage installiert, wodurch Kon- 
stanz und Reproduzierbarkeit erheblich verbessert wurden. 
18 Katz, L.: Canad. J. Phys. A 28, 113 (1950). 
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zur Hauptlinie symmetrischen Einstellungen des Magnetfeldes am 
hinteren Ende des Spektrometerrohres gestreut werden und den in der 
Mitte des 7 cm weiten Rohres angebrachten Detektorkristall erreichen 
kénnen. Dieser Seitenbuckel ist ein recht schwerwiegender Fehler der 
Anordnung, besonders in Hinblick auf Genauigkeit der Messung des 
mittleren Energieverlustes. Aus Zeitmangel konnte leider keine bessere 
Apparatur benutzt werden. Der vom Magnetfeld unabhangige, kon- 
stante Untergrund wird von einer Streu-y-Strahlung vom Betatron her 
verursacht, die sich durch die vorhandene Bleiabschirmung nicht voll- 
standig unterdriicken lieB. Bei den Messungen mit Absorbern wurde 
die Empfindlichkeit des Detektors am Spektrometerende so weit erhéht, 
daB die MeBkurven im Maximum etwa gleiche Hohe hatten. Im gleichen 
Verhaltnis erscheint der konstante Untergrund vergroBert. 


D. Auswertung 


Die MeBwerte wurden zur Korrektur auf konstante Dispersion 
durch die zugehérigen Energiewerte (E~c. #.) dividiert. Man kann 


Tabelle 1. Muttlerer Energieverlust in 


g/cm? 


Elektronen 


; 0,06 
(@ 2,4+ 5% 0,47 0,07 


zeigen, daB der Abstand der Schwerpunkte der Flachen unter den MeB- 
kurven ohne und mit Absorber den mittleren Energieverlust € ergibt, 
wenn fiir die Messung beider Kurven die gleiche Apparatefunktion mab- 
gebend ist. Die Integration wurde numerisch durchgefiihrt, wobei 
Energieverluste bis zum 10fachen Betrag des wahrscheinlichsten Wertes 
beriicksichtigt wurden. Dabei stérten die oben erwahnten Seiten- 
buckel. Sie wurden durch Interpolation der glatten Kurven_ ,,abge- 
schnitten“. Die dabei auftretende Unsicherheit wurde zum Gesamt- 
fehler von € addiert. Der theoretische mittlere Energieverlust €,24 Kern 
nach HEITLER!*® und der Beitrag der Bremsstrahlungserzeugung am 
Elektron @,,4~,; nach LANz_ und Hanson?’ wurden addiert und vom 
MeBwert x) abgezogen. Den Vergleich der so erhaltenen mittleren 
Energieverluste fiir Ionisation und Anregung mit den berechneten 
Werten @;(B+S) nach BAKKER und SEGRE® und @,(C) nach CALD- 
WELL® zeigt Tabelle 1. Die gemessenen Werte stimmen mit den nach 
CALDWELL berechneten sehr gut tiberein. 


16 HeItLeR, W.: The quantum theorie of radiation. Oxford 1954. 
17 Lanzi, L.H., u. A.O. Hanson: Phys. Rev. 83, 959 (1951). 
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Wegen der geringen Breite der Primarverteilung kann man den Ab- 
stand der Maxima der Kurve als wahrscheinlichsten Energieverlust 
Ewexp annehmen. Die Halbwertsbreite /?,, wurde unter Berticksich- 
tigung der Apparatefunktion den MeSkurven entnommen. Die Un- 
sicherheit in der Kenntnis der Apparatefunktion vergréBert den Fehler 
von I),,. Der Einflu8 der Bremsstrahlungsenergieverluste auf I und 
c, liegt bei einigen Prozenten. Er wurde nach BruncK? errechnet. In 
Tabelle 2 sind die Werte fiir J’ und ¢, zusammengestellt. Der wahr- 


Me V 
Tabelle 2. Wahrscheinlichstey Energieverlust und Halbwertsbreite in ‘gjem™ 
5 
l 
| ew exp €w theor | Lexp Tneor 
| | | 
Be | 1,25+ 3% | 1,25 | O32 8% | (O77 
(e | 1,4 +3% eS 0,34+ 5% | 0,30 
Al | 4,6 425% | | 1,35 | 0,47 + 10% 0,30 


scheinlichste Energieverlust und die Halbwertsbreite der Streuverteilung 
zeigen mit wachsender Ordnungszahl Abweichungen zu groBeren Werten, 
die nach Hines" auf zu weit gehende Vereinfachungen bei der Losung 
der Transportgleichung zuriickzufiihren sind. 


In Dankbarkeit gedenke ich meines hochverehrten Lehrers Herrn Professor 
Dr. Cur. GERTHSEN, der leider den Abschlu&8 dieser Arbeit nicht mehr erleben 
konnte. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft und der Firma Brown, Boveri u. Co. 
danke ich fiir materielle Unterstiitzung. 


18 BLUNCK, O., u. K. WestpHaL: Z. Physik 130, 644 (1951). 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Zur Statistik der Elektronenlawinen 
im ebenen Feld. [iI 
Von 
H. SCHLUMBOHM 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 19. Marz 1958) 


Die Schwankungen der Verstarkung der Tragerzahlen einzelner Elektronenlawinen 
n 


; a : 1 A a = 
beschreibt das Verteilungsgesetz v(m) = —e ”™, wo n den Mittelwert dieser Ver- 
n 


starkung bedeutet [7], [2]. Dieses Gesetz ist durch Experimente bestatigt [3], [4]. 
Die Fortfiihrung der Untersuchungen iiber die Statistik der Lawinen ergab in fol- 
genden Fallen Abweichungen von der obigen Verteilung: 


a) Werden die einzelnen Lawinen von Nachfolgelawinen begleitet, so tritt eine 
Modifikation des obigen Verteilungsgesetzes ein, wenn die Lawine mitsamt den 
Nachfolgern als ein Gesamtimpuls registriert wird. Bei der Aufnahme der Haufig- 
keitsverteilung wird dann diese Lawinenkette wie eine Lawine mit groBer Trager- 
zahl eingereiht. Auf diese Weise entsteht bei halblogarithmischer Auftragung statt 
einer Geraden eine durchhangende Kurve, woriiber bereits in einer vorangehenden 
Arbeit (II) berichtet wurde. Die vorliegende Arbeit befaBt sich mit zwei weiteren 
Abweichungen: 

b) Bei kleinen pd-Werten (ungefahr 1 Torr: cm) zeigt die beobachtete Verteilung 
bei kleinen Lawinen ein Defizit gegeniiber der Normalverteilung, das bis zur Aus- 
bildung eines Maximums in der Verteilungsfunktion gehen kann. Bemerkenswerter- 
weise sind diese Abweichungen unabhangig von der Gasart (z.B. Sauerstoff, Alko- 


E 
hol, Azeton, Methan, Methylal) und durch einen Parameter x = i - — beschreib- 
t a 


bar, wobei — die Energie, die ein Elektron zwischen zwei ionisierenden St6Gen 
a 

aus dem Feld aufnimmt, und JU; die Jonisierungsspannung des Gases ist. 

c) Weiterhin zeigte sich, dai bei hohen Gasverstarkungen (n + 5-10) eine Ande- 

rung der Verteilungsfunktion stattfindet, die auf einen schwachenden EinflufB8 der 

Raumladung auf die eigene Tragervermehrung zuriickzufihren ist. 


AuBerdem wurde eine Diskrepanz zwischen den Ergebnissen einer Arbeit von 
Kojima und Karo [5] einerseits und FRoMMHOLD (II) andererseits geklart. Die 
erstgenannten Verfasser sehen in den von ihnen gemessenen geradlinigen Haufig- 
keitsverteilungen in Luft eine Bestatigung fiir die Normalverteilung, obwohl unter 
diesen Bedingungen sicher Nachfolgelawinen auftreten, die die Verteilung ver- 
andern (vgl. a). Die Diskussion zeigt, daB infolge des zu eng gewahlten Tragerzahl- 
meBbereiches diese Abweichungen nicht erkannt wurden. Dadurch lésen sich auch 
weitere Widerspriiche. 


Das Prinzip der Messung 


Die mit einem einzelnen Elektron an der Kathode der Entladungs- 
strecke startenden Elektronenlawinen rufen am Eingang des Verstarkers 
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ihrer Tragerzahl proportionale Spannungsimpulse hervor. Nach elektroni- 
scher Verstarkung wird diese Impulshéhenverteilung mit parallel geschal- 
tetem Einkanal-Analysator und Diskriminator mit elektronischen Zahlern 
aufgenommen. Der Zahler des Analysators zahlt die Zahl A N; Lawinen 
(mindestens 100), die in das gerade eingestellte Intervall fallen, der an 
den Diskriminator angeschlossene miBt nahezu die Gesamtzahl N, der 


Lawinen. Es bedeutet der Quotient H; = ere 


cae: die relative Haufig- 
keitsdichte H,; des i-ten Intervalles, wenn nu, die am Analysator einge- 
stellte Intervallbreite, gemessen in Volt und auf Tragerzahlen umgerech- 
net, bezeichnet. Die relativen Haufigkeitsdichten H; sind der Vertei- 
lungsfunktion proportional. Zur Auswertung einer Messung werden die 
relativen Haufigkeitsdichten gegen die Tragerzahlen in halblogarithmi- 
schem Netz aufgetragen (logarithmische Ordinate: H;, lineare Abszisse: 
Tragerzahl 2). (Daher sind die gewonnenen Stufenfunktionen in Ordi- 
natenrichtung verschiebbar.) 

Zur Untersuchung der Lawinenimpulse auf Nachlieferung konnte ein 
Breitbandverstarker (Bandbreite etwa 15 MHz) mit hoherer Auflésung 
statt des MeBverstarkers an die Entladungsstrecke gelegt werden. In 
Verbindung mit einem breitbandigen Oszillographen Tektronix 535 
wurden die Impulse nach dem Abgleichverfahren [6] auf die Stérimpuls- 
freiheit untersucht. 


Die Entladungsstrecke 


Zur Erzeugung eines homogenen elektrischen Feldes dienten zwei 
zueinander parallele, plane, kreisrunde Nickelelektroden mit einem 


D#L, 


Fig. 1. Blockschaltbild der Gesamtapparatur. (Es bedeuten: ES Entladungsstrecke; V, nichtiibersteuer- 
barer Verstarker; V, ballistischer Vorverstarker; A Analysator; D Diskriminator; Z Zahler; V, Breitband- 
verstarker; O,, O, Oszillographen) 


Radius von 15 mm, die in einen Glasrezipienten mittels Schliffen einge- 
fiihrt wurden. Die Parallelitat konnte durch eine Art Kugelgelenk an 
der Anodenbefestigung eingestellt werden. 

Da alle Lawinen sich im homogenen Teil des Feldes ausbilden sollten, 
geschah die Auslésung der Primarelektronen in einer Bohrung (0,2 mm @) 
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in der Mitte der Kathode, in die das UV-Licht durch einen Lichtkanal 
gelangte. 


An einer Hochvakuum-Apparatur wurde der Rezipient evakuiert und 
gefiillt. Die Druckangaben wurden auf 20°C reduziert; ihre Genauigkeit 
betragt (100 + 1,5) % +0,3 Torr. 

Die Spannung an der Entladungsstrecke wurde einem Netzteil ent- 
nommen (vgl. Fig.1), der mit stabilisierter Wechselspannung (Konstanz 
von Vere: 0,3%) gespeist wurde. Die Ausgangsspannung war kontinuier- 
lich einstellbar zwischen 100 und 5400 V, sie wurde mit Mikroampere- 
meter und MeBwiderstand mit einem Fehler von weniger als 0,5% be- 
stimmt. 


Die elektronische MeBanordnung 

Der ,,ballistische“ Verstarker V,* (Fig.1) zeichnet sich durch einen 
besonders niedrigen Rauschpegel aus: Ein aus 300 Elektronen bestehen- 
der Impuls ist mit dem vorliegenden Verstarker ebenso groB wie die mitt- 
lere Rauschamplitude. — Die Eingangsstufe, eine ausgesuchte Réhre 
E 83 F, wurde mit offenem Gitter betrieben. Die giinstigsten Zeit- 
konstanten der RC—RC-Schaltung lagen bei RC =4-10- sec. Damit 
konnte ein Auflésungsvermégen von etwa 10? sec erreicht werden, das 
fiir die Messungen ausreichend war. 

Zur Eichung der elektronischen Verstarkungsapparatur wurden be- 
kannte LadungsstéBe auf den Eingang gegeben, deren Ausgangssignale 
mit dem Analysator und zur Kontrolle mit einem Oszillographen ge- 
messen wurden. Das ballistische Defizit [7] wurde abgeschatzt und 
korrigiert. Der absolute Fehler in den Angaben der Tragerzahlen diirfte 
10% nicht tiberschreiten. 

Die Verstarkungsziffer des vierstufigen Verstarkers V, (s. Fig.1) be- 
tragt 19000, die Abweichungen von der Linearitat legen unter 2% fiir 
Ausgangssignale zwischen 2 und 85 V. Eine Gegenkopplung mit einem 
Kopplungsfaktor K - V =30 sorgt fiir eime hohe Konstanz der Verstar- 
kung. Das Rauschen beziiglich des Eingangs belauft sich auf 15 p. Volter. 
Die Bandbreite betragt etwa 100 Hz bis 1 MHz. Am Eingang befindet 
sich ein phasenreiner Spannungsteiler, der die Eingangsspannung um 
Staten * |/10 herabzusetzen gestattet. — Fiir negative Eingangsimpulse 
betrug die Totzeit des Verstairkers nach iibergroBen (iibersteuernden) 
Impulsen nur etwa 10sec, was durch eine direkte Kopplung aller 
Gitter, die positiv, d.h. in den Gitterstrombereich, ausgesteuert wurden, 
erreicht wird. — Dadurch konnten Impulsverteilungen sehr kleiner 
Impulshdhen trotz der Anwesenheit groBer Impulse einwandfrei aus- 
gemessen werden. 


* Hieriiber wird an anderer Stelle ausfiihrlich berichtet. 
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Es wurde ein Analysator (Typ No. 101, Dynatron) mit nachfolgendem 
dreidekadischen elektronischen Zahler verwendet. Der Pegel des Ana- 
lysators war stetig einstellbar von 3 bis 50 V. Durch Vorschalten einer 
Batterie konnte der Bereich bis etwa 90 V erweitert werden. Die 
Intervallbreite war in Stufen wahlbar (z.B. 1 V, 2 V, 3 V und 5 V). 


Der AnschluB des Analysators und des Diskriminators (Firma Rohde 
& Schwarz, Typ FEI) an den Ausgang des Verstarkers V, erfolgte tiber 
einen Quecksilberschalter. Vor Analysator und Diskriminator wurden 
Dioden geschaltet, die eine gegenseitige Beeinflussung der Zahler ver- 
hinderten. Das Auflésungsvermégen der Zahlapparatur betrug 10° sec. 
Der Oszillograph O, (Tektronix No. 310), (Fig.1), diente zur standigen 
Kontrolle der Impulse. 


Ergebnisse der Messungen. 
Die Statistik bei kleinen Werten pd 


Die Messungen wurden vorzugsweise mit organischen Dampfen aus- 
gefiihrt, weil diese sich durch geringe Nachlieferung auszeichnen. Es 
wurden Tragerzahlverteilungen in Methylal, Methan, Athylalkohol und 
Aceton ausgemessen, auBerdem in dem Gemisch gleicher Teile Argon/ 
Methan und in reinem Sauerstoff. Es wurde angestrebt, mdglichst 
groBe Tragerzahlbereiche zu erfassen (z.B. 1:100). Dies ist in einer 
einzigen Messung nicht modglich, so daB bei sonst konstanten Bedingun- 
gen mehrere Messungen mit unterschiedlichen Verstarkungsziffern von V, 
vorgenommen wurden. Um diese verschiedenen MeBkurven einwandfrei 
aneinanderzufiigen, muBten sich erfahrungsgemaB mindestens sechs 
MeBintervalle tberdecken. 


In Methylal wurden acht Tragerzahlverteilungen bei verschiedenen 
pd-Werten aufgenommen, beginnend bei pd = 65 Torr - cm bis herab zu 
pd=1Torr-cm. Die Fig. 2 gibt eine Auswahl wieder. 


Der Tragerzahlbereich wurde so gewahlt, daB seine obere Grenze bei 
einigen 10° Tragern lag, die Spannung an der Entladungsstrecke so, daB 
die Gasverstarkungsmittelwerte 10° nicht iiberschritten. 

Das Ergebnis dieser Messungen ist: Bei groBen pd (fd = 50) erhalt 
man in halblogarithmischem Netz die bekannten Geraden iiber den 
groBen Tragerzahlbereich. Geht man zuklcineren pd-Werten (pd = 38,3), 
zeigt sich eine Abweichung im Bereich der kleinen Tragerzahlen: Kleinere 
Lawinen treten nur mit geringerer Wahrscheinlichkeit auf. Die bei dem 
nachst niedrigeren pd-Wert (pd = 13,0) aufgenommene Verteilung ent- 
halt im Bereich der kleinen Tragerzahlen ein flaches Maximum. Bei 
weiter verkleinertem pd veranderte sich die gemessene Verteilungsfunk- 


tion nicht mehr wesentlich, lediglich erschien das Maximum etwas schiar- 
fer ausgepragt. 
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Fig. 2a—e. Haufigkeitsverteilung der Tragerzahlen von Elektronenlawinen in Methylal bei verschiedenen 
Werten p-d 
Daten | E/p (Volt /cm Torr) | p - @ (cm Torr) | d (cm) # 
a 70 | 53 as | es 
b 76,5 38,3 0,5 22,6 
c 105 13 0,15 10,5 
d 186,5 3,4 0,2 Br 
e 426 4,4 0,4 41 
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Alle aufgenommenen Verteilungen ergeben von einer jewels ver- 
schiedenen Tragerzahl an bis zur oberen Grenze des MeBbereiches 


re Os 7 Z 3 “e, 


A 
70" l Se EE ee 
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Fig. 3a—e. Haufigkeitsverteilung der Tragerzahlen von Elektronenlawinen in Aceton und Athylalkohol bei 
verschiedenen pd-Werten 


Daten Gas E/p ee ) p:d(cm Torr) | d (cm) | x 
2 al 
a | Aceton 95 | sia 0,5 27,8 
b Aceton 104 | 27,0 0,5 22,5 
Cc Alkohol 76 ; 28,8 0,8 16,1 
d Alkohol 92 OS 0,5 | 10,5 
e Aceton | 323 2,0 OS 58.95 


| 


Geraden. Die Steigung dieser Geraden wurde —1/7 gesetzt. Ist das 
Maximum in der Verteilung nicht zu stark ausgepragt, entspricht das so 
definierte 7 dem Mittelwert der Verteilung und erweist sich in hin- 
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reichender Ubereinstimmung mit dem berechneten e*“. Die Abweichung 
des Mittelwertes von 7 wird in Fig. 2e besonders deutlich. — Die gleichen 
Verteilungen wurden bei verschiedenen pd-Werten in Methan, Aceton, 
Athylalkohol und dem Gemisch gleicher Teile Argon/Methan gemes- 
sen, und es wurde stets das gleiche Verhalten gefunden. Die Fig. 3 
zeigt die in Aceton und Athylalkohol gewonnenen Haufigkeitsvertei- 
lungen. 


Zur Bestatigung der Ergebnisse auch in reinen Gasen wurden einige 
Verteilungen in Sauerstoff ausgemessen. Bei kleineren #d-Werten zeigte 
sich merklich Nachlieferung in Form einer durchhangenden Verteilungs- 
kurve, so daB ein ausgepragtes Maximum nicht zu finden war. 
Die Abweichungen von der Geraden traten jedoch wie bei den Damp- 
fen auf. 


Diskussion der Mefergebnisse 


Die Berechnung des normalen Verteilungsgesetzes geschieht unter 
der Annahme, daB der Mindestweg s = U,/E (U, = Ionisierungsspannung 
des Gases), auf dem ein Elektron die zur StoBionisierung erforder- 
liche Energie eU; aufnimmt, ge- 


gentiber dem mittleren Weg 1/x Volt 
zwischen zwei ionisierenden St6- 500 

eer /Tethan 
Ben klein ist, d.h. unter der An- = 

E ~ é 
nahme s<_ ({/U=*>1) Che ag 
a ax za 

Fiir kleine #d-Werte ist diese Be- a 
dingung nur schlecht erfiillt (z.B. 
x= 4), denn es sind kleine #d mit 
hohen £/f, d.h. mit kleinen E/a, ne 
verbunden. Fig. 4 zeigt E/a als 
Funktion von E£/# fiir Methan. Der ” 
Verlauf ist qualitativin allen Gasen ee? Sala! Need 

i ij = We om Torr 
Se Beene ae es Fig. 4. E/x in Abhangigkeit von E/p (nach noch 
nen Verteilungen wurden die Zuge- unver6ffentlichter %-Messung) 


hérigen Werte x* berechnet; sie 

wurden nach ihrer Gestalt geordnet undin Tabelle 1 zusammengestellt mit 
dem Ergebnis: Allen bei x = 23 aufgenommenen Verteilungen entsprechen 
Geraden, mit fallendem x (bis =10,5) treten jedoch kleinere Lawinen 
seltener auf als es der Geraden entsprechen wiirde. Bei weiter verklei- 
nertem x (bis = 4) (kleinster erreichbarer Wert) findet sich ein Maximum 
im Bereich der kleinen Lawinen. Offenbar bestimmt unabhangig vom 
Gas der Parameter x die Gestalt der Verteilung. 


* Methan: U,;=13,3V [8], Methylal: U;=11,0V [8], Athylalkohol: U;= 
10,5 V [9], Aceton: U;=9,7 V [9], Sauerstoff: U;= 12,2 V [10]. 
384 
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Tabelle 1. Gemessene Verteilungen mit verschiedenen x-Werten 
ee 


Struktur der Verteilung Bie, |-Gemessen.in folgenden Gasen bei den angegebenen x-Werten 
(in halblogarithmischem Netz) U; 
Methan Ci DH 3 Mmin|2 = (DOS) 
Gerade tiber- einen Methylal (Ges Silat Mmin/ = 0,04) 
Tragerzahlbereich von ee Methylal (3 ==26° | Mmin|” ==105025) 
1:100 mit Steigung Aceton (6—=927,05 Nmin/R ==10), 0015) P 
—1/n Sauerstoff (x = 21,8; Mmin/n = 0,08) as 
Argon/Methan (E/a=319V; min/” =0,03) *** 
Methan (% = 16,8; 2,/” = 0,30) 
Methan (G2 AB 28 Mal = O55) 
Fir nn, Gerade mit aye Methan (G2 == Ol 28 n/n = 0,63) 
Steigung —1/n; fir ey, Methylal (% = 22,6; ng/n = 0,20) 
n<MNq Abweichungen, 15 Aceton (A=: Ng/% = 0,18) 
jedoch kein Maximum ae Athylalkohol (x = 16,1; ”,/n = 0,42) 
Sauerstoff (C2 SNES We = O35) 
Sauerstoff (4 = 10,9; n,/n = 0,45) t 
Methan (= 16,95077/7) — 1,0) 
Methan (= — 4583) 10 ————) 
Methan (C2 —— AT a9 — Ae) 
. : Methan (3 ALOR Ae = 155) 
Pur N=Nq aes mit Methylal (020,53: n,n 21055) 
pteipune ee) ma Bet = ips.) Methylal («= 5,3; 4/% = 1,5) 
reich Cay, hegt ein Methylal (em 47: mali = 2.0) 
flaches Maximum Methylal Ga hsl8 Ae 30) 
| Aceton (3 598 Aan 0) 
Athylalkohol (x = 10,5; n,/n = 0,4) 
Argon/Methan (E/a = 73 V; n,/” = 1,0) 


Eine genauere Beschreibung {7 der Abweichungen der Verteilungs- 
funktionen von der normalen erhalt man durch Einfithrung der Trager- 
zahl n,, bei der die Abweichungen von den Geraden beginnen. (Diese 
ist mit emer Unsicherheit von 20% immer angebbar.) Wenn man die 


* Mmin ist die untere MeBbereichsgrenze, aus der zu entnehmen ist, bis zu wel- 
chen Tragerzahlen die Verteilung als Gerade gemessen wurde. 
*x Der MeBbereich betragt nur 1:20. 
xxx Statt x ist E/x angegeben, da in diesem Gasgemisch ein einheitliches U; nicht 
anzugeben ist. 
tT Statt des geraden Teiles der Verteilung erscheint ein schwach gekriimmter, 
was auf Nachleferung zurtickzufiihren ist. 
+} mq ist nicht angebbar, da infolge starker Nachlieferung die Abweichung 
von der Geraden nicht zu erkennen ist. 
ttt Eine Prazisierung ist erforderlich, da obige Angaben nicht unabhangig vom 
MeBbereich sind. Beispielsweise bestatigte FROMMHOLD (I) mit Alkohol bei x= 13 
das normale Verteilungsgesetz. Das von ihm benutzte MeBverfahren — Analysie- 
rung von photographisch aufgenommenen Impulsspektren-Oszillogrammen — 
gestattete nur die Uberstreichung eines Tragerzahlbereiches von 1:10. Dagegen 
wurden in der vorliegenden Arbeit Geraden bei einem x iiber 23 gemessen und 
ein zehnmal gréBerer Tragerzahlbereich erfaBt. 
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Quotienten 1,/7% aller gemessenen Verteilungen berechnet und nach 
x-Werten ordnet, ergibt sich die Tabelle 2. 

Diese Aussage ist wiederum unabhangig vom Gas. Der Quotient n,|n 
ist eindeutig mit dem Parameter x verknitipft. Im Tragerzahlbereich 
n= n, entspricht also einer gemessenen Verteilung (bis mindestens 3n) 
eine Gerade, deren Steigung sich im Rahmen der méglichen Vergleichs- 
genauigkeit immer als tg p= —1/n 
auffassen lieB. Im Bereich n<n, 
treten die beschriebenen Abwei- pe; 


Tabelle 2. ,/n in Abhéngigkeit von x 


%225 ist n, < 1/20-n 
chungen auf. bei x 22,5 ist n,=1/5-7 
Auch die Lage der Maxima in Pe *¥16 ist m= 1/3-% 
; . y DEL arn ON Sisty 977 — 27 
den Verteilungsfunktionen scheint bei x= 6,5 ist n,=1-7 
durch x bestimmt zu sein. Es wird bei *»~ 5 ist ng=1,5 bis 2-7. 


N,=2 biS 3 Max gefunden. (m,.,,, be- 
deutet die Tragerzahl gré8ter Haufigkeit.) n,=2m,,,, tritt vorwiegend 
bei x zwischen 4,5 und 6 auf, dagegen n,=3 Max bei gréBerem x (bis 


10,5). Bei noch héherem x (= 13) liegt ein eventuell vorhandenes Maxi- 


mum unterhalb des MeBbereiches und damit bei u,,,, < Ng. 


Berechnet man die Verteilungsfunktion ohne die Naherung s= ee oe 
a 


indem x als freier Parameter auftritt, so erhalt man Kurven, die ahn- 
lichen Verlauf wie die beobachteten zeigen [11]. 

Zusammenfassend ]aBt sich sagen: Bei groBen pd-Werten erhalt 
man die normale Verteilung, der bei halblogarithmischer Auftragung 
eine Gerade entspricht. Geht man zu kleineren pd tiber, so erhalt man 
mit kleiner werdendem fd starkere Abweichungen etwa bei Trager- 


zahlen, die kleiner als der Mittelwert sind. Diese Abweichungen sind fiir 
alle Gase gleich bei gleichem Wert x= o 


7 


Messungen in Luft 


AnlaB zu den Untersuchungen in Luft war eine Arbeit von 5S. KOJIMA 
und K. Kato [5]. Die Verfasser messen unter anderem integrale* 
Tragerzahlverteilungen iiber einen Bereich von 1:4 in Luft bei dem pd- 
Wert des Ziindspannungsminimums (pd = 0,6 Torr - cm) bei nur 0,3 bis 

% unter dem Durchschlag liegenden Spannungen. Die Verfasser 


* Die integrale Verteilung V(m) gibt an, mit welcher Wahrscheinlichkeit La- 
winen auftreten, deren Tragerzahlen gréBer als m sind. Die integrale Verteilung 
V(n) hangt mit der differentiellen v(m), die in dieser Arbeit untersucht wird, tiber 

co 
die Beziehung V(n)= fvu(n’) dn’ zusammen. Zur Ausmessung einer integralen 


n 
Verteilung wird statt eines Analysators nur ein Diskriminator gebraucht. Die nor- 


male integrale Verteilung liefert ebenfalls eine Gerade. 
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erhalten in halblogarithmischem Netz Geraden, die sie als Bestatigung 


des normalen Verteilungsgesetzes betrachten. 
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Fig. 5au. b. Haufigkeitsverteilung der Tragerzahlen in Luft. Die ausgezogenen Kurven geben die zugehérigen 
integralen Verteilungen V(m) (rechte Ordinate) in willktrlichen Einheiten wieder 


Volt | 
Daten | E/p | = —| | p+ d (cm Torr) | d (cm) | E/a (Volt) U 
em Torr / | 
a | 286 | 1,4 | 0,2 | 69 =0,8 
b 176,6 | 3,0 RO? Su |S = 0,9 


Da unter den dortigen Bedingungen merklich Nachlieferungslawinen 
vorhanden sein diirften, erschien es merkwiirdig, daB diese Verteilungen 
nicht in der bekannten Weise durchhingen, wie es stets als Folge 
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vorhandener Nachlieferung auftritt. Zur Klarung dieser Diskrepanz 
sind vom Verfasser einige Verteilungen unter ahnlichen Bedingungen 
ausgemessen worden. Die Fig.5 zeigt zwei von ihnen. (Es ist pd =1,4, 
E/p = 286; pd=3,0, E/b=176,6.) Beide zeigen die erwartete Kriim- 
mung. Es konnte “ =y - e*4 nach (II) sowohl aus der Kriimmung der 
Verteilungen wie aus der Durchbruchsspannung (mit «-Werten von 
Mascu [12}) iibereinstimmend zu «0,8 und = 0,9 ermittelt werden. Die 
bei pd=0,6 und pd=10 Torr- cm ausgefithrten Messungen lieferten 
ebenso gekriimmte Verteilungskurven. 


Durch numerische Integration wurden aus den Messungen die inte- 
gralen Verteilungen berechnet, die in die Figur als ausgezogene Kurven 
eingetragen wurden. Die obere zeigt nur bei den kleinen Tragerzahlen 
eine merkliche Kriimmung, iiber einen Bereich 1:4 ist sie gerade; bei 
der unteren Verteilung ist der gerade Teil kleiner. 


Im AnschluB hieran mu8 gefolgert werden, daB die in der zitierten 
Arbeit gebrachten Geraden statt als normale Verteilungen als Teile 
integraler Statistiken mit Nachlieferung anzusehen sind, die jedoch 
infolge des kleinen TragerzahlmeBbereiches (1:4) als Geradenstiicke er- 
scheinen. — Das MeBergebnis der Autoren wird dadurch bestatigt; es 
kann aber nicht als Verifizierung der normalen Verteilung betrachtet 
werden. Diese Deutung liefert auch das Verstandnis fiir die itberraschend 
hohen, den Steigungen dieser Geraden entnommenen mittleren Gasver- 
starkungen. Diese Steigungen diirfen nicht als tg p= —1/” aufgefaBt 
werden. Die Geraden verlaufen namlich flacher als die zugehérigen 
normalen Verteilungen, da sie die Auslaufer der Nachlieferungsstatistiken 
sind. 


Die Statistik bei hoher Gasverstarkung 


Die bisher diskutierten Messungen erstrecken sich iiber einen Trager- 
zahlbereich von etwa 10? bis zu einigen 10°. Oszillographische Unter- 
suchungen haben gezeigt, daB sich unter gewissen Bedingungen einzelne 
Lawinen bis zu einer GroBe einiger 10° Trager erhalten lassen. Es wurden 
Messungen angestellt zur Klarung der Frage, bis zu welchen Gasverstar- 
kungen sich das normale Verteilungsgesetz als giiltig erweist und 
welcher Art eventuell auftretende Abweichungen sind. Die Lawinen 
mit hoher Gasverstarkung sind deswegen von besonderem Interesse, 
da aus ihnen nach den Vorstellungen vom Kanalaufbau die Kanal- 
entladung starten soll, mithin Raumladungseffekte von Bedeutung 


werden. 


Die Untersuchungen wurden in Methylal angestellt, da sich dieser 
Dampf als besonders nachlieferungsarm erwies. Um die durch ein 
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kleines E/x hervorgerufenen Abweichungen von der Verteilungsgeraden 
zu vermeiden, wurde ein hinreichend hoher pd-Wert gewahlt. 
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Fig. 6a—c. Im Bereich hoher Gasverstarkung in Methylal gemessene Haufigkeitsverteilungen. Es ist x>24 


Volt | | 
— : T | a d 
Daten | E/p ( a Tox) | pb: d(cm Torr) | (cm) | a 
a | 72,5 65,0 | 0,5 15,6 
i) | 72,8 69,5 0,5 17,4 
c | 74,8 69,5 0,5 18.6 


Es wurden mehrere Reihen von Verteilungen ausgemessen. (pd lag 
zwischen 65 und 70 Torr - cm und d betrug 0,5 cm.) Fiir die erste Ver- 
teilung einer jeden Reihe wurde ein Wert der an der Entladungsstrecke 
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liegenden Spannung eingestellt, der eine mittlere Gasverstarkung 7% von 
einigen 10° lieferte. Zur zweiten Messung wurde die Spannung erhdht, 
und damit 7 um einen Faktor 5 bis 10 gegeniiber dem vorigen vergréBert. 
Nach mehrfacher Wiederholung dieser Mittelwertserhéhung traten mit 
zunehmender Haufigkeit Durchschlage auf. Es hatte dann 7% einen 
Wert exp 19 =2 - 108 erreicht. 


Die Messungen lieferten das Ergebnis: Bis 7=exp 15 = 3 - 10° ent- 
spricht der gemessenen Verteilung die bekannte Gerade bis zur oberen 
MeBbereichgrenze n =5 - 108. Bei gréBerem xd* (15,5 bis 17) zeigen die 
aufgenommenen Verteilungen Abweichungen von der Geraden, die ein 
haufigeres Auftreten kleinerer Lawinen auf Kosten der groBen besagen. 
Mit steigendem «d nehmen diese Abweichungen zu. Bei «d = 18 findet 
sich ein Maximum in der Verteilungsfunktion angedeutet, das bei 
ad =18,5 (e'8%° — 108) bereits recht gut ausgebildet ist. Die Fig. 6 zeigt 
drei ausgewahlte Verteilungen. 


Eine Messung bei noch héherem «d erwies sich als nicht mehr még- 
lich, da zu haufig Durchschlage auftraten. Diese zersetzten in kurzer 
Zeit die Dampffiillung ** soweit, daB vor Abschlu8 der Messung die zu 
Beginn aufgenommenen Intervalle sich nicht reproduzieren lieBen. 


Die angestellten Untersuchungen lehren, daB das normale Ver- 
teilungsgesetz nur im Bereich nicht zu hoher Tragerzahlen die Schwan- 
kungen in der Gasverstarkung richtig beschreibt. Treten im Tragerzahl- 
spektrum Lawinen mit mehr als 10® Tragern merklich auf, wie es bei 
mittleren Gasverstarkungen iiber exp 15,5 =5 - 10® der Fall ist, so sind 
die beschriebenen Abweichungen zu finden, die besagen, daB die Raum- 
ladung einer Lawine auf ihre eigene Tragerzahlvermehrung schwachende 
Tendenz zeigt. Ein ahnliches Resultat wurde durch direkte Messung an 
Oszillogrammen von Elektronenlawinen mit groBen Tragerzahlen *** er- 
halten. Uber den Umschlag dieser iibergroBen Lawinen in den Kanal 
konnte jedoch aus den statistischen Beobachtungen kein Anhalt ge- 


wonnen werden. 


Diese Arbeit wurde als Teil einer Diplomarbeit im Institut fiir Angewandte 
Physik der Universitat Hamburg angefertigt. Dem Leiter des Instituts, Herrn 
Professor Dr. H. RAETHER, danke ich fiir die Stellung des Themas und die standig 
fordernde Kritik an dieser Arbeit. Herrn Dipl.-Phys. L. FrommuHorp spreche ich 
meinen Dank fiir wertvolle Diskussionen aus, ebenso Herrn Dipl.-Phys. W. LEGLER, 


* wd wurde berechnet mit %-Werten nach einer eigenen Messung. Uber diese 
wird in einer folgenden Arbeit berichtet. 
xx Das Rezipientenvolumen betrug nur etwa 300 cm?, 
**k Nach noch nicht publizierten Messungen von den Herren cand. phys. PFAUE 


und RICHTER. 
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der mir die noch unver6ffentlichten Resultate seiner theoretischen Untersuchungen 
zur Verfiigung stellte. 
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Theorie der ,,Retrograde Motion“ 
Von 
G. ECKER und K.G. MULLER 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. Marz 1958) 


Neuere Untersuchungen der ,,Retrograde Motion“ liefern interessantes experi- 
mentelles Material iiber die riicklaufige Geschwindigkeit und die Lage des kriti- 
schen Punktes in Abhangigkeit von den verschiedenen Parametern (Stromstirke, 
Magnetfeld, Druck usw.). Bisher liegt keine Berechnung dieser Beobachtungen 
vor; verschiedene Modellvorstellungen zur Deutung des Effekts haben sich bei 
naherer Priifung als unzureichend erwiesen. Wie eine sorgfaltige Diskussion der 
Kathodenmechanismen zeigt, ist ,, Retrograde Motion“ bei dem stark kontrahierten, 
feldbestimmten Ansatz zwangslaufig zu erwarten. Von entscheidender Bedeutung 
ist hierbei einerseits die gegenseitige Abhangigkeit von Ionen- und Elektronen- 
erzeugung, andererseits die Kopplung der Bewegung der Ladungstrager. Die 
rechnerische Ausfiihrung erreicht in den wesentlichen Punkten Ubereinstimmung 
mit den Experimenten. 


Einleitung 


Die elektrische Bogenentladung zeigt im transversalen Magnetfeld 
ein iiberraschendes Phanomen. Wéahrend sich die positive Sdule er- 
wartungsgemaB stets in Richtung der ponderomotorischen Krafte 
bewegt, bleibt der Kathodenansatz unter geeigneten Bedingungen in 
Ruhe oder bewegt sich sogar entgegen der Ampereschen Regel. 


Auf diese ,,riicklaufige‘‘ Bewegung hat STARK! schon im Jahre 1903 
hingewiesen. Seitdem sind eine groBe Zahl von Publikationen zur 
Retrograde Motion” erschienen, die experimentelles Material zusam- 
mentragen bzw. theoretische Deutungen vorschlagen, Unter Fub- 
note 1-912-24,32 haben wir die wichtigsten Arbeiten zitiert. 


Bei der Auswertung der experimentellen Ergebnisse dieser Arbeiten 
ist es wichtig, die Wechselwirkung zwischen der Bewegung der Sdule 
und derjenigen des Kathodenansatzes zu beachten. Aus diesem Grunde 
kann die riicklaufige Bewegung — je nach der experimentellen Anord- 
nung — stark sdulengestért sein. Wollen wir die charakteristischen 
Erscheinungen der ,,Retrograde Motion“ herausarbeiten, so diirfen 
wir nur solche Ergebnisse heranziehen, bei denen der EinfluB der Saule 


untergeordnete Bedeutung hat. 


1 SrarK, J.: Phys. Z. 4, 440 (1903). 
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Fig. 1. Abhangigkeit der rucklaufigen Bewegung vom 
Magnetfeld, Kurven berechnet nach Gl.(13) und Fig. 8. MeB- 
punkte St. Joun und Winans’, ahnliche Ergebnisse *? 
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Fig. 2. Abhangigkeit der riickliufigen Bewegung vom 
Druck, Kurven berechnet nach Gl. (13) und Fig. 8. MeB- 
punkte Sr. Jonn und Winans’, ahnliche Ergebnisse ®7+15 


MULLER: 


Der experimentelle Befund 


Mit dieser Beschrankung 
laBt sich der experimentelle 
Befund folgendermaBen skiz- 
zieren. Die Versuche geben 
Auskunft iiber die Geschwin- 
digkeit des Kathodenansatzes, 
und insbesondere iiber das 
Verhalten des sog. kritischen 
Punktes, der durch ruhenden 
Kathodenansatz ausgezeich- 
net ist. 

Es zeigt sich, daB die riick- 
laufige Geschwindigkeit ab- 
hangt von der magnetische 
Induktion (B), dem Bogen- 
strom (J), dem Gasdruck (), 
der Gasart, dem Elektroden- 
material bzw. dem Brennfleck- 
typus. 

Fig. 1. kennzeichnet den 
Zusammenhang zwischen der 
riicklaufigen Geschwindigkeit 
(v,) und der Magnetfeldstarke. 
Der Pfeil deutet einen unsteti- 
gen Geschwindigkeitssprung 
zu dem eingezeichneten Wert 
an. Dieser Sprung tritt um so 
friiher ein, je groBer die Strom- 
starke ist. Danach nimmt die 
Geschwindigkeit bis zu Ma- 
gnetfeldern von 20000 GauB 
ohne weitere Besonderheiten 
langsam zu. 

Die Abhangigkeit der 
Riicklaufbewegung vom Druck 
ist in Fig. 2 charakterisiert. 
Unter den dort zitierten 
Arbeiten befinden sich auch 
Messungen mit der Hg-Tempe- 
ratur als Parameter. Diese 
sind ebenfalls unter Fig. 2 ein- 
geordnet, da der entscheidende 
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Einflu8 nicht in der Temperaturanderung, sondern in der damit ver- 
bundenen Druckerhéhung zu sehen ist. 
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Fig. 3. Kritischer Druck (P,) als Funktion des Magnetfeldes (B,), Kurven berechnet nach Gl. (13) und Fig. 8 
MeBpunkte GALLAGHER?, analoge Ergebnisse *~* 


Im iibrigen nimmt die riicklaufige Geschwindigkeit des Hg-Bogens 
bei sonst konstanten Parametern mit der Stromstarke zu”3. Allerdings 
schlagt dieser Effekt bei geniigendem Fremdgaszusatz in das Gegenteilum’. 
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Fig. 4. Kritisches Magnetfeld (B,) als Funktion der Stromstérke (J,), Kurven berechnet nach Gl. (13) und 
Fig. 8. MeBpunkte Sr. Joun und Wrnans’*, weitere Literatur s. Fig. 3 
Das Verhalten des kritischen Punktes ist ausreichend durch die 
typischen Ergebnisse der Fig. 3 und 4 charakterisiert. 


~ 2 GALLAGHER, C.J.: J. Appl. Phys. 21, 768 (1950). 
3 St. Joun, R.M., u. J.G. Winans: Phys. Rev. 94, 1097 (1954). 
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Beziiglich des Einflusses der Gasart weisen COBINE und GALLA- 
GHER24,5 einen angenahert linearen Zusammenhang zwischen dem 
Ionisierungspotential des Gases bzw. der Energie des Resonanzniveaus 
und dem kritischen Druck bei festem Strom und Magnetfeld nach. 

Systematische SchluBfolgerungen itber die Bedeutung des Elek- 
trodenmaterials lassen die wenigen Messungen nicht zu. Es scheint 
jedoch so, als ob Materialien mit thermischem Bogenansatz keine 
,,Retrograde Motion‘' zeigen (YAMAMURA®’). Dieser Verdacht wird 
durch eine Messung von SmitTH® bestarkt, derzufolge Erhitzung der 
Elektroden zum Verschwinden des Effekts fiihrt. RoBson und v. ENGEL® 
sehen extreme kathodische Stromdichten als wesentlich an, wahrend 
CoBINE und GALLAGHER? **® auf die Bedeutung elektrodischer Oxy- 
dation hinweisen. Aus all dem méchten wir lediglich schlheBen, daB der 
Ansatztypus des Bogens!®14 entscheidend ist. 

Untersuchungen von HERNQUIST und JOHNSON” liefern vom oben 
Beschriebenen abweichende Resultate. Wir gehen hierauf nicht ein, da 
es sich unseres Erachtens um einen wesentlich verschiedenen Entladungs- 
typ handelt. 


Stand der theoretischen Diskussion 


Zur theoretischen Deutung des Phanomens liegen mehrere Vorschlage 
vor. Sie weisen eine bemerkenswerte Zahi von Effekten nach, die zweifel- 
los alle eine Rolle fiir das beobachtete Phdnomen spielen. Im einzelnen 
sind sie jedoch nicht geniigend, den inzwischen erweiterten experi- 
mentellen Befund vollstandig zu beschreiben. Die Grenzen der theo- 
retischen Vorschlage’®&*9%13"21 sind bereits durch die Arbeiten von 
EIDINGER und RIEDER™, ST. JOHN und WINANS® 23, YAMAMURA®? ua. 


4 GALLAGHER, C. J., u. J.D. Cosine: Phys. Rev. 71, 481 (1947). 
GALLAGHER, C, J., u. J.D. Cosine: Electr. Eng. 68, 469 (1949). 
YAMAMURA, S.: J. Appl. Phys. 21, 193 (1950). 

YAMAMURA, S.: J. Fac. Eng. Univ. Tokio 25, No. 2 (1957). 
SMITH, C.G.: Phys. Rev. 73, 543 (1948). 

Rosson, A.E., u. A. v. ENGEL: Phys. Rey. 93, 1121 (1954). 
Werder, (E53 As Ioyysilic UWSG, st (OHSS 

11 Ecker, G.: Z. Physik 142, 447 (1955). 

1 HERNQUIST, K.G., u. E. O. JoHNson: Phys. Rev. 98, 1576 (1955). 
13 ‘WEINTRAUB, E.: Phil. Mag. 7, 95 (1904). 

14 Mrnorsky, V.: J. Phys. Radium 9, 127 (1928). 

15 TANBERG, R.: Nature, Lond. 124, 3714 (1929). 

16 SmiTH, C.G.: Phys. Rev. 62, 48 (1942); 63, 217 (1943). 

“ Loneint, R.L.: Phys. Rev. 71, 642 (1947); 72, 184 (1947). 
HiMter, H., u. G. J. Conn: Electr. Eng. 67, 1148 (1948). 
Hocurainer, A.: Elin. Z. 1, 61 (1949). 

20 ROTHSTEIN, J.: Phys. Rev. 78, 3314 (1950). 

Ware, A.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 67, 869 (1954). 

ErIncer, A., u. W. RrepER: Arch. Elektrotechn. 43, 94 (1957). 
St. JoHN, R.M., u. J.G. Winans: Phys. Rev. 98, 1664 (1955). 


oaonrtia un 


Theorie der ,,Retrograde Motion‘ 581 


aufgezeigt worden. Wir fiihren hier weitere Gesichtspunkte an, die uns 
zur Beurteilung der Arbeiten® 20-23 wichtig erscheinen. 

ROTHSTEIN”® hat zur Deutung Lécherleitung im Kathodenfleck vor- 
geschlagen. Diese Licher sollen, so wird unter Bezugnahme auf den 
anomalen Hall-Effekt geschlossen, in der ,,falschen‘‘ Richtung abgelenkt 
werden. Positive Lécher werden jedoch — sofern sie zum Stromtrans- 
port beitragen sollen — ebenfalls in ponderomotorischer Richtung 
abgelenkt. Der anomale Hall-Effekt ist lediglich verursacht durch das 
Vorzeichen der Ladungstrager. 

Das Modell von St. JoHN und oie 
WINANS®*®?3 ]4Bt sich aus der Skizze 5 * 
ersehen. Die kathodisch emittierten = 
Elektronen sollen im Magnetfeld re: 
abgelenkt werden und bei C, Ionen 
erzeugen. Diese Ionen werden durch 
elektrostatische Krafte des iibrigen 
Kathodenensembles in riicklaufiger 
Richtung beschleunigt, iiberschie- sei ETE 
Ben den Kathodenbereich und bil- ; ae 
den auf der ,,falschen‘‘ Seite von 
A einen neuen  Kathodenfleck. 

Wesentlicher Bestandteil dieser 

Vorstellung ist unter anderem die rf 
Existenz einer Raumladung B_, ee a 
deren Vorhandensein aus spek- Fig. 5. Modell des Kathodenansatzes, s. St. JOHN 
troskopischen Griinden  gefolgert ee 

wird. 

Nach unserer Meinung ist die negative Raumladung B_ nicht un- 
bedingt notwendig (s. S. 586) und verursacht erhebliche Schwierigkeiten 
zur Deutung des Stromtransports, da sich die Gedankengange der 
Diffusionserscheinungen am Niedervoltbogen nicht iibertragen lassen. 
Setzen wir jedoch die angegebene Potentialverteilung als richtig voraus, 
dann ist die von St. JOHN und WINANS geforderte Bedingung wesentlich, 
daB die Ionenwolke C, die Struktur des iibrigen Kathodenbereiches 
nicht beeinflussen soll. Hieraus folgt notwendig C,< B_. Andererseits 
muB aber die ausgedehntere Ladung B_ aus Spannungsgriinden stets 
wesentlich kleiner als A, sein. Hieraus folgt, daB selbst dann, wenn die 
Ionen sich entsprechend der vorgeschlagenen Bahn zur _,,falschen" 
Seite bewegen wiirden, ihre Dichte an der Kathodenoberflache zur 
Bildung eines neuen Brennflecks nicht ausreichen koénnte. LaSt man 
darum die Annahme C,< B_ fallen, so tritt die Hauptwechselwirkung 
zwischen B_ und C, auf. Dann findet aber keine Verschiebung der 
Ionen nach links, sondern wegen der héheren Elektronenbeweglichkeit 
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eine Wanderung der Elektronen nach rechts statt. Eine Wechselwirkung 
C,<A_ ist demgegeniiber véllig untergeordnet wegen der Uberkom- 
pensation durch die eng benachbarte Schicht 4, Vielmehr ware im 
Fall C, ~ B_ die Spiegelladung C_ in der Kathode zu beriicksichtigen, 
welche die Méglichkeit einer riicklaufigen Bewegung von C, vollig 
zunichte macht. 

Aus einem Vortragsreferat?4 entnehmen wir, daB PUPKE die 
anomale Bewegung durch dia- und paramagnetische Krafte in der 
magnetischen Feldinhomogenitaét zu deuten sucht. Alle hier inter- 
essierenden Versuche sind im homogenen auBeren Feld durchgefithrt 
worden. Die durch das Eigenmagnetfeld bedingte Inhomogenitat fiihrt 
zu keiner resultierenden Kraftwirkung. AuBerdem entsprechen die 
angegebenen Abhangigkeiten nicht dem experimentellen Befund. 

Unsere eigenen theoretischen Uberlegungen sollen im Gegensatz 
zu dem bisherigen Gebrauch nicht von einem vorgefaBten Modell aus- 
gehen. Vielmehr wollen wir untersuchen, inwieweit eine Diskussion 
der kathodischen Erscheinungen uns zu einer theoretischen Konzeption 
leiten kann. 


Herleitung der theoretischen Konzeption 


Definition und Einteilung des Kathodenbereiches. Wir verstehen 
unter dem kathodischen Entladungsteil den gesamten Bogenbereich, so- 
weit sein Verhalten durch das Vorhandensein der Kathode mitbestimmt 
ist. Dies lefert uns die saulenseitige Begrenzung. Von dieser Grenze her 
schniirt sich die Bogensaule nach der Kathode hin auf eine mehr oder 
minder stark verengte Endkontraktion zusammen. Dieser Bereich wird 
als Kontraktionsgebiet bezeichnet und zeigt noch saulenahnliches Ver- 
halten >. 

Der Kathode unmittelbar vorgelagert betindet sich eine Zone von 
der GréBenordnung einer freien Weglange der Ionen (A,), innerhalb 
derer die Bewegung der Ladungstrager angendhert als freier Fall be- 
schrieben werden kann. Diese Zone wird haufig etwas ungenau mit der 
Raumladungsschicht vor der Kathode identifiziert, obschon infolge der 
Gegenfelddiffusion der Elektronen die Ausdehnung des eigentlichen 
Raumladungsgebiets wesentlich geringer als die der Fallzone sein kann 2°, 

Zwischen Kontraktionsbereich und Fallzone befindet sich noch ein 
Ubergangsgebiet, in dem weder die Modellvorstellung des freien Falls 
noch die der Plasmadrift anwendbar erscheinen. Hier wire eine sehr 
viel allgemeinere Rechnung nach dem Schema der Boydschen Unter- 
suchungen durchzufiithren. Analog zu 1°" miissen wir jedoch diese 


24 PuPKE, H.: Naturwiss. 43, 222 (1956). 


© Ecker, G.: Z. Physik 132, 248 (1952). 
Ecker, G.: Z. Physik 135, 105 (1953). 
Boyb, R.L.F.: Proc. Phys. Soc. Lond. 64, 795 (1951). 
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Ubergangszone durch geeignete Randbedingungen des Kontraktions- 
und Fallgebiets erfassen. Wir sind uns bewuBt, daB hierdurch Trag- 
weite und Anwendbarkeit der Ergebnisse eingeschrankt werden. Dies 
ist jedoch kein prinzipieller Nachteil, da anderweitige Beschrainkungen 
ohnehin die Auswertung auf qualitative SchluBfolgerungen und Ab- 
schatzungen der GréBenanordnung begrenzen. 

Kathodenseitig wird die Fallzone durch die Elektrode begrenzt, 
deren Eigenschaften (Warmeleitung, Austrittsarbeit, chemische Angreif- 
barkeit, Schmelzpunkt usw.) ebenso wie ihre Form fiir das Verhalten 
des Bogenansatzes von Bedeutung sind. 


Beschrankung auf den feldbestimmten Bogenansatz. Wir stellen 
zunachst die Frage, ob es méglich ist, bestimmte der genannten Bereiche 
als Ursprung der ,,Retrograde Motion‘ auszuschlieBen. 

Nach den Ausfiihrungen*® hat der Kontraktionsbereich wesentlich 
den Charakter eines quasineutralen thermischen Plasmas, von dem 
experimentell wie auch theoretisch bekannt ist, daB ein Magnetfeld 
nur Ablenkungen in der Richtung der ponderomotorischen Kraft bewirkt. 
Der Kontraktionsbereich scheidet also aus, und die Ursache der ,,Retro- 
grade Motion“ kann nur in dem Zusammenspiel von Kathodenober- 
flache, Stromtransport im Fallgebiet und allenfalls in der oben skizzierten 
Ubergangszone zu suchen sein. 

Da wir mehrere Typen von kathodischen Ansatzen unterscheiden, 
deren Verhalten innerhalb des letztgenannten Bereiches verschieden 
ist, diirfen wir erwarten, daB die Beobachtung des Effekts vom Ansatz- 
typ abhdangig ist. 

Welcher Typ kann ,,Retrograde Motion“ zeigen ? 

Wir unterscheiden heute im wesentlichen die folgenden drei Arten 
von Kathodenansatzen!%". 

I. Die Kathodentemperatur ist hoch. Der Bogen setzt groBflachig 
‘an, und der Strom in der nichtkontrahierten Fallzone wird fast aus- 
schlieBlich von thermisch emittierten Elektronen getragen. (Thermisch 
bestimmter Ansatz.) 

II. Die Kontraktion ist maBig. Die Ionen des Kontraktionsbereiches 
liefern nach MaBgabe der Stabilisierungsiiberlegungen!? einen entschei- 
denden Anteil zum Stromtransport. Eine Beteiligung der Elektronen 
ist jedoch keineswegs ausgeschlossen. Das Charakteristische dieses 
Bogenansatzes ist vielmehr darin zu sehen, da die Ionenstromkompo- 
nente als Plasmasattigungsstrom wesentlich thermischen Ursprung hat. 
(Kontraktionsbestimmter Ansatz.) 

III. Der Bogenansatz zeigt extreme Kontraktion, bei der die Stabili- 
sierung ausschlieBlich durch die Feldeinwirkung auf die Kathode erzielt 
wird", Die Ionenstromkomponente ist bei diesem Bogenansatz relativ 
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gering. Der Hauptstromanteil wird von Elektronen getragen, die durch 
hohe kathodische Feldstaérken befreit werden!)*8. Charakteristisch im 
Unterschied zu II ist hier, daB der iiberwiegende Elektronenstrom 
entscheidenden Anteil an der Tragererzeugung der Ionenstromkompo- 
nente hat. (Feldbestimmter Ansatz.) 

Da thermisch emittierte Elektronen und Plasmatrager sich zweifels- 
frei alle in der ponderomotorischen Richtung bewegen, ist uns zu I 
kein Mechanismus ersichtlich, der Ursache einer riicklaufigen Bewegung 
des Ansatzes sein kénnte. 

Bei dem Ansatz II wird der Stromtransport zu einem wesentlichen 
Teil von Ionen bestritten, die aus dem Kontraktionsbereich austreten 
und mit diesem in der ponderomotorischen Richtung verschoben und 
abgelenkt werden. Die Elektronenstromkomponente ist — wenn iiber- 
haupt vorhanden — wesentlich thermischen Ursprungs. Sie wird ,,rich- 
tig‘‘ abgelenkt und hat, wie schon betont wurde, keinen Einflu8 auf 
den Ursprung der Ionen. Es ist uns daher auch hier kein Grund fiir eine 
riicklaufige Bewegung des kontraktionsbestimmten Ansatzes II ersicht- 
lich. 

Anders liegen die Verhaltnisse beim feldbestimmten Ansatz III. 
Hier nimmt die starke Elektronenstromkomponente bestimmenden Ein- 
flu8 auf den Ort der Ionenentstehung, wahrend dieser wiederum mab- 
geblich ist fiir das Feld und damit fiir den Ort der Elektronenemission. 
Wir werden im folgenden zeigen, daB diese Kopplung ohne zusdatzliche 
Annahmen bei geeigneten Magnetfeldern eine Bewegungsumkehr er- 
warten 1aBt. 

Zu diesem Zweck ist es notwendig, den interessierenden Bereich 
(Fallzone—Kathodenoberflache) des Feldbogens genauer zu studieren. 


Modell des feldbestimmten Bogenansatzes. Die Geometrie des Fall- 
bereiches ist durch das Verhaltnis des Radius der Endkontraktion (R) zu 
der freien Weglange der Ionen (A,) bestimmt. Der Durchmesser des Bogen- 
ansatzes laBt sich aus Messungen der Stromdichte 7 entnehmen. An 
entsprechenden experimentellen Untersuchungen mangelt es_ nicht. 
Leider sind die Ergebnisse historisch gesehen in dauernder Veranderung 
begriffen. Die Ergebnisse des Jahres 1920 <7> =100 A/cm? haben sich 
mit verbesserter Versuchstechnik auf <7> =10® A/cm? gesteigert*. Man 
kann zeigen, daB extreme Stromdichten ein Erfordernis des Feldmecha- 
nismus sind*8, so daB wir sehr kleine Werte von R erwarten diirften. 
Um jedoch unsichere Voraussetzungen nicht unnotig zu implizieren, 


wollen wir beide Falle der Geometrie diskutieren: Illa) <k Sa 
Hib) Rye 


a : : ‘s 
Das Symbol ¢) benutzen wir zur Kennzeichnung der GréSenordnung des 
eingeschlossenen Parameters. 


28 Ecker, G.: Z. Physik 136, 556 (1954). 
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Fiir I[Ia kénnen die Verhaltnisse der Fallzone eindimensional 
beschrieben werden. Es ist unserer Abschatzung nicht angemessen, die 
umstandlichen Berechnungen unter Beriicksichtigung der Elektronen- 
gegendiffusion®® durchzufiihren. Statt dessen unterteilen wir das 
gesamte Fallgebiet in einen quasineutralen Bereich und eine effektive 
Raumladungszone. * 


Fiir die so definierte Raumladungszone gelten die Gesetze der ambi- 
polaren Raumladungsbewegung (MULLER-LUBECK”®, MACKEOWN 20), Der 
Spannungsverlauf kann sogar aus der unipolaren Langmuirschen Formel 


: 1 |/2e U3 
= | ee (1) 


Om My, 


berechnet werden, da die Raumladungsverhdltnisse wesentlich durch 
die Ionen bestimmt sein miissen®8. (1) erlaubt, die Ausdehnung d der 
Raumladungszone genauer zu ermitteln. ErwartungsgemaB erweist 
sich d in allen interessierenden Fallen wesentlich kleiner als die freie 
Weglange /,. Die Elektronen werden also in einer sehr diinnen Schicht 
vor der Kathode beschleunigt und erfahren anschlieBend im Magnet- 
feld eine Ablenkung in der ponderomotorischen Richtung. Infolgedessen 
verschiebt sich der Ursprung der Ionen in gleicher Richtung. Wir 
kénnen auch in diesem Fall keinen Grund fiir eine riicklaufige Bewegung 
erkennen. 

, Retrograde Motion ware also nur noch beim Feldbogen des Typs 
IIIb zu erwarten. Wir diskutieren daher zunachst die Raumladungs- 
verhaltnisse fiir <R> </,. 


* Die Notwendigkeit dieser Einteilung ist aus 7° ersichtlich, aber auch quali- 
tativ ohne weiteres einleuchtend. Wir wissen ja, daB fir die kathodische Feld- 
starke (E, = 10? V/cm gelten mu. Andererseits steht fiir die Gesamtspannung 
der Raumladungszone (U)=10V fest. Nach den Gesetzen der Raumladungs- 
bewegung ist die Feldstarke im iiberwiegenden Bereich der Raumladungszone nur 
maBig veranderlich. Daraus folgt (E,) = U/d. Wegen< E,) = 10" V/cm muB also die 
Ausdehnung d der Raumladungszone wesentlich kleiner als die freie Weglange sein. 
Fiir die Existenz des quasineutralen Bereiches der Fallzone ist es wesentlich, 
daB an der Grenze Ubergangszone — Fallgebiet eine Feldstarke Ey der Art 
(eEy4,>=kT, vorliegen muB, damit eine geniigende Ausrichtung der Geschwindig- 
keitsverteilung der Ionen zustande kommt. Anderenfalls wiirde sich namlich die 
Elektronendichte praktisch unbehindert in die Fallzone fortsetzen, wohingegen 
die Ionendichte bei kugelsymmetrischer Verteilung sich auf die Halfte reduzieren 
miBte. Hierdurch entstande eine starke negative Raumladung im Widerspruch 
zur Erfahrung. Der EinfluB der Gegenfelddiffusion kann durch die Erhohung 
der Elektronentemperaturen betrdchtlich verstarkt werden. Allerdings ist nicht 
der Gleichgewichtswert T_= (m ,/m_)? T, zu erwarten, da sich die Eingangsfelder 
nur iiber wenige Weglangen erstrecken. 

29 MULLER-LUBECK, K.: Z. angew. Phys. 11, 409 (1951). 

30 MACKEOWN, S.S.: Phys. Rev. 34, 611 (1929). 
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Wir betrachten zunachst das kathodenseitige Ende des Ubergangs- 
bereiches. Detaillierte statistische Betrachtungen an einem Objekt von 
der Ausdehnung 4 erscheinen sinnlos. Es lat sich jedoch folgende 
Abschatzung durchfiihren. 


Ionen und Elektronen verlassen infolge thermischer Bewegung den 
Entladungsbereich. Im stationaéren Zustand miissen sich Ionen- und 
Elektronenabwanderung angleichen. Hierzu ist mindestens ein radiales 
Potentialgefalle von der GréBe der thermischen Energie der Elektronen 
erforderlich. Es leuchtet auch anschaulich ein, da8 im Fall 2,2<¢k> 
ein Teil der Feldlinien der positiven Raumladung radial an den abdiffun- 
dierenden Elektronen endet bzw. die Kathode auf diesem Weg erreicht. 
Die Aufspaltung in radialen und axialen Anteil 1aBt sich schwer beur- 
teilen. Da jedoch die Vorzugsbewegung der Ionen in axialer Richtung 
erhalten bleiben mu8, erwarten wir auch hier einen Potentialgradienten 
von der GréBenordnung des radialen Gefalles. Wegen dieses axialen 
Potentialgefalles und der Geometrie der Anordnung kommt die Gegen- 
felddiffusion der Elektronen nicht zum Zuge. Die ganze Fallzone mu 
daher jetzt als Raumladungszone erfaBt werden*, in der die eindimen- 
sionale Beschreibung nur in einem sehr schmalen Bereich unmittelbar 
vor der Kathode Giiltigkeit hat. 


Damit haben wir folgendes Bild des Falls II1b gewonnen: Aus dem 
Kontraktionsbereich tritt ein Ionenstrom hoher Dichte in das Fall- 
gebiet ein. Die gesamte Raumladung der Ionen ist praktisch nicht 
kompensiert. Die Feldlinien dieser betrachtlichen Raumladung verlassen 
zu einem groBen Teil den Entladungskanal in radialer Richtung und 
bilden auf diese Weise eine Potentialréhre. Die Tiefe der Potentialréhre 
muB mindestens mehrere eV betragen, 14Bt sich jedoch nicht genauer 
fixieren. Der Vergleich des experimentellen Spannungsbedarfs der 
Raumladungszone mit den Erwartungen der ebenen Rechnung 1aBt 
jedenfalls erkennen, daB ein sehr wesentlicher Teil der Raumladung 
zum Aufbau des radialen Potentialwalls verbraucht wird. Wegen der 
Ladungsbeschleunigung zur Kathode hin liegt der Schwerpunkt der 
Raumladung im Ende des Kontraktionsbereiches bzw. am Anfang der 
Raumladungszone. Die an der Kathode mit geringer Energie emittierten 
Elektronen miissen zunadchst zwangslaufig der Potentialrdhre folgen, 
unabhangig von ihrer urspriinglichen Austrittsrichtung. Es sei voraus- 
gesetzt, daB das Zentrum der Elektronenemission wegen der Bedeutung 
der unmittelbar vorgelagerten Raumladung und des Ionenbombarde- 
ments im Ansatzpunkt des Ionenschlauchs liegt. 


* Die kathodisch emittierten Elektronen kénnen zur Kompensation nicht mit 
herangezogen werden, da sie selbst im gunstigsten Bereich — unmittelbar vor der 
Kathode — zu vernachlassigen sein miissen (S. 51585). 
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Berechnung des Modells 
Wir sind zu dem SchluB gekommen, daB eine Besonderheit der 
Bewegung des kathodischen Ansatzes nur beim Feldbogen hoher Kon- 
traktion IIIb auftreten kann. 
Daher versuchen wir jetzt, den EinfluB eines transversalen Magnet- 
feldes auf diese Raumladungszone rechnerisch zu erfassen. Zur Be- 
schreibung der Ionenbewegung sind die Lorentzschen Gleichungen 


On, 2 
aoe Vibe 2) 0. (2) 
ee = el xB : 
m, | rae ae V)e. e{E + KK (3) 
und die Poisson-Gleichung 
VE=42(n,—n_)e (4) 


geeignet, wo E,B die elektrische Feldstarke bzw. magnetische Induktion, 
m,v,n Masse, Geschwindigkeit und Dichte der Ionen bzw. Elektronen 
und ¢ die Lichtgeschwindigkeit angeben. Der Term K_ beriicksichtigt, 
daB die radiale Bewegung der Elektronen und Ionen durch die Potential- 
rohre gekoppelt ist. Mit anderen Worten, die Elektronen iibertragen 
ihre Lorentz-Kraft auf die Ionen. Hieraus folgt die Darstellung 


Hee eee (5) 


da auf m, Ionen n_ Elektronen entfallen. Zur Vereinfachung setzen wir 


T= I (6) 
in (5) ein. So folgt aus (3) 
aC, vo. xB | 
m, Te = eB +. : (1+ 9)r. (7) 


Das Gleichungssystem (2), (7), (4) 1a4Bt sich nicht allgemein integrieren. 
FuBend auf den vorausgegangenen Uberlegungen legen wir folgende 
Naherung zugrunde. Die Raumladung der Elektronen ist zu vernach- 
lassigen. Die Raumladungswechselwirkung der Ionen untereinander 
erfassen wir vereinfachend durch den Ladungsschwerpunkt. Die Lage 
dieses Schwerpunkts geht als verfiigbarer Parameter ein und erlaubt 
den EinfluB der Felddivergenz abzuschatzen. Die GréBe der Schwer- 
punktsladung ergibt sich aus dem Spannungsabfall iiber dem Raum- 
ladungsgebiet. Der Feldverlauf im Raumladungsgebiet bestimmt sich 
daher unter Beriicksichtigung der Spiegelladung zu 
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wo Orientierung des Koordinatensystems und Bedeutung von Z und d 
der Fig.6 zu entnehmen ist. Durch diese Behandlung entfallt die 
Kopplung zwischen Kontinuitatsgleichung und Bewegungsgleichung, 
so dab 


ay 22 — @? ae es Oe” ee eB 1 da 
moa US erp teeny OTD a (8) 
d?z [2 — d? Sel etl | eB 1 dy 


gilt. Da wir uns nur fiir die Kurven- 
form interessieren, verwenden wir 
die Zeittransformation 


1 \2 5 
—|\=4 
eU (2) 


2m.d 3 3 
i] 


und fiihren die folgenden MaBstabs- 
transformationen und Abkiirzungen 
elm; 


ji. Deen ee ee 
oe eae Aa, 


2e B® Ar \t 3 \s 
Fig. 6. Koordinatensystem und geometrische A= (1 | ) ( : 2. ‘ 22 bi) 
Anordnung. Der Abstand d ist so zu wahlen, Gaon p = 1 

daB die Bogenlange der Ionenbahn einer freien 


Weglange entspricht Aa ( Be =) 5 
1 
Damit gilt 
(27 a WA Y es ; 
Lie (Z—1)2?+ y2]}8 [(Z+1)?4 y28 AZ 
y , (10) 

A Z—1 SS b Ary 

(Z—1)?+ ¥28 = [(2+4)2?4 v8 ! 


wo die Apostrophe Ableitungen nach T kennzeichnen. Wir finden es 
befriedigend, daB auf diese Weise nur ein Parameter explizit in Er- 
scheinung tritt. 

Uns interessiert die Lésung mit den Anfangswerten Z=1/B; 
Mh 

Die Anfangsgeschwindigkeiten ergeben sich wie folgt. Wegen der 
Ausrichtung der Geschwindigkeitsverteilung der Ionen (s. S. 585) muB 
die z-Komponente der Anfangsgeschwindigkeit von der GréBenordnung 
der thermischen Geschwindigkeit der Ionen d sein. AuBerdem bedingt 
das Magnetfeld eine y-Komponente der Anfangsgeschwindigkeit. Dazu 
betrachten wir die Bewegung eines Ions in einem konstanten elektrischen 
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und einem dazu senkrechten Magnetfeld: 


Bye 


i (2, — — 


‘ cos * —v, Sin + — 


ne a ee 
COS ee (2, —- | sin % 
2] 


mit 


mC 


wo v, und v, die thermischen Geschwindigkeiten zu Beginn eines freien 
Flugs bezeichnen. Bei der Mittlung heben sich die Glieder mit vy, und d, 
heraus. (Berticksichtigung der Persistenz eritbrigt sich.) Damit ergibt 
sich fiir die Komponenten der mittleren Anfangsgeschwindigkeit der 
Zusammenhang 


Ads\e 9 eee 
= — << a3 
M,C VU 2 
gelten muB*, folgt 
= eB A, — a —_ 
Vv, = — — —— JB = — i 
z ys Me eee 4(1 + q) Vy 


wenn y durch m,v?/2=y-eU definiert ist. In den transformierten 
Koordinaten lauten also die Anfangsbedingungen 


iss ayy Baca 

a enthalt die experimentell bekannten Daten. AuBerdem treten die 
Parameter f und gq auf. 

Da nach unseren Uberlegungen der Ladungsschwerpunkt an der 
Grenze des Raumladungsgebiets liegen muB, gilt ¢(B> =1. Wir haben 
die Integration zur Beurteilung dieses Einflusses fiir mehrere Parameter- 
werte f durchgefiihrt. 

Das Verhiltnis q ist eine der meist diskutierten GréBen der Kathoden- 
falltheorie, und die Aussagen divergieren betrachtlich. Dies ist nicht 
verwunderlich, weil, je nach dem speziellen Bogentyp, in der Tat die 


* Bei ausreichend groBer Flugdauer bzw. hinreichend starkem Magnetfeld 
wiirden sich die Ionen in zykloider Bahn senkrecht zur Richtung des elektrischen 
und des magnetischen Felds bewegen. Unter diesen Umstanden konnten sich die 
Ionen am axialen Stromtransport nicht beteiligen. Die Ionen miissen also Sté6Be 
erfahren, ehe sie den ersten Zykloidenbogen zur Halfte durchlaufen haben, 
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verschiedensten Zahlwerte fiir g in Betracht kommen. Da wir hier 
den brennflecklosen Bogen (I) und den Bogen mittlerer Kontraktion (IT) 
von der Betrachtung ausgeschlossen haben, kénnen wir die GréBen- 
ordnung von q fiir den Feldbogen (III) genauer festlegen. Nach den Aus- 
fiihrungen von S. 586 muB die Stromdichte der Ionen unmittelbar vor der 
Kathode noch so groB sein, daB eine positive Raumladung resultiert. 
Daraus folgt 


(14) 


Fig. 7. Originalldsungskurven der maschinellen Integration (gestrichelte Kurve entspricht Vg = 0) 


Andererseits sind im Mechanismus des Feldbogens die Elektronen 
entscheidend an der Erzeugung der positiven Ionen beteiligt. Wie man 
aus dem totalen Ionisierungskoeffizienten der Elektronen leicht ersieht, 
erfordert diese Ionenerzeugung groéBtmdgliche Beteiligung des Elek- 
tronenstroms. Daher wird das Verhaltnis7,/7_ den kleinstméglichen Wert 
annehmen. Die GroéBenordnung von g sollte also durch 


<q = (m,|m_)! (12) 
gegeben sein. Wir erwahnen noch, dab mit zunehmendem q auch die 
selbstfokussierende Wirkung des Eigenmagnetfelds begiinstigt wird*!. 

Zur Losung des Problems wurde der Analogrechner des Instituts fiir 
Instrumentelle Mathematik an der Universitat Bonn herangezogen. Die 
Ergebnisse erwiesen sich in dem interessierenden Bereich von der An- 
fangsgeschwindigkeit und dem Parameter f als praktisch unabhangig. 
Ein Beispiel der erhaltenen Bahnkurven ist in Fig. 7 wiedergegeben. 


$1 BENNETT, W.H.: Phys. Rev. 98, 1584 (1955). 
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Die Elektronenbewegung bedarf keiner besonderen Rechnung mehr; 
die Elektronen sind infolge der beschriebenen Potentialkopplung ge- 
zwungen, dem Verlauf der Ionenbahn zumindest im unteren Teil der 
Potentialréhre zu folgen. Sie werden hierbei noch in der Richtung der 
R6éhre nachbeschleunigt und verlassen die Fallzone mit einer Geschwin- 
digkeit von 10 bis 20 V*. Die Stelle, an der die Elektronen den Poten- 
tialschlauch verlassen, ]aBt sich nicht genau bestimmen und ist auch gar 
nicht eindeutig definiert. Wir haben sie aus der Bedingung, daB die 
Elektronenenergie die GréBenordnung der Schwellenhéhe der Potential- 
rohre erreicht haben muB, etwa in die Halfte der Fallzone gelegt. Die 
genaue Lokalisierung ist fiir die folgende Diskussion ohne Betracht. 


10 
G6 - cir Mie 
ot 

8 6b ae 
a 
{ OFT eS 

g2 ie 

£ 
90 | | = a 
0 7 pe 3 4 Pe 


— se 0 


Fig. 8. cos% als Funktion des Parameters a. Berechnung und Bezeichnung s. Text 


Der Winkel «, den die Elektronenaustrittsrichtung mit der Kathoden- 
ebene bildet, ist durch die mittlere Bahnneigung der Ionen in dem ge- 
nannten Bereich des Fallraums bestimmt. In Fig. 8 ist cos x als Funk- 
tion von a aufgetragen, wo sinngemaB 6 =sin « verwendet wurde. 

2; sei die mittlere Flugdauer der kathodischen Elektronen bis zur 
Ionisation. Dann werden die Elektronen eine neue Ionenwolke erzeugen, 
deren Schwerpunkt gegeniiber dem alten Schwerpunkt angendhert um 


die Strecke 
s = (4; — A,) cos « (a) 


in riicklaufiger Richtung versetzt ist. Im Mechanismus des Feldbogens 
bedeutet dies eine Versetzung des kathodischen Ansatzes in gleicher 
Richtung. 

Bezeichnet t die erforderliche Zeitspanne, um das Kathodenensemble 
um s zu verschieben, so ist die Geschwindigkeit der riicklaufigen Be- 
wegung 
s (A; — A) cos « (a) 


vy, = — a 


T Tt 


* Wegen der hohen Geschwindigkeit ist die Bahnkriimmung der Elektronen 
durch das Magnetfeld vernachlassigbar. 
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Die Verschiebungszeit 7 ist bestimmt durch die Erzeugung der not- 
wendigen Ionenwolke einerseits und durch den Aufbau der positiven 
Raumladungsschicht vor der Kathode andererseits. 

Bezeichnen wir die fiir den Aufbau der Ionenwolke erforderliche 
Zeitspanne mit t,, so laBt sich die GréBenordnung dieser Zeitspanne 
aus der Bedingung ' 

Ate. wie q°Y4D 


{t > oy f/OnD 
> , Ls 


ablesen, wobei An, die Anderung der Tragerdichte in der Zeiteinheit, 
Q der differentielle Ionisierungskoeffizient und v,p die mittlere Drift- 
geschwindigkeit der Ionen in der Ubergangszone bedeuten. 

Die Zeit t, zum Aufbau der Raumladungsschicht wird in der GréBen- 
ordnung bestimmt durch die Flugdauer der Ionen zur Kathode. Die 
Ionen legen hierbei die Strecke A; zuriick mit einer Geschwindigkeit, 
die von der Driftgeschwindigkeit im Ubergangsgebiet zu wenig héheren 
Werten anwachst. Wegen des vorherrschenden Einflusses der Bereiche 
kleiner Geschwindigkeit kénnen wir 

A; Ai 
eee! 


— mit e<4 

'4D Be 
verwenden. Wegen g>>1, ist t ausschlieBlich durch tT, bestimmt. Damit 
ergibt sich fiir die riicklaufige Bewegung 


v, = e-0(1 — 4*) 00s a (a). (13) 


Der kritische Punkt ist durch fehlende Brennfleckbewegung gekenn- 
zeichnet. Sehen wir wie im Vorgang von der geringfiigigen Plasmadrift 
in der Vorwartsrichtung ab (s. S. 589), so verschwindet die riicklaufige 
Bewegung, wenn die neu entstehende Ladungswolke von der bereits 
vorhandenen nicht mehr deutlich getrennt ist. Die Bedingung 


R=s oder, R=(A,—/,) cosa(a,) (14) 


bestimmt den kritischen Parameter ay. 


Ergebnisse 


Die wichtigsten experimentell gefundenen Abhangigkeiten sind in 
den Fig. 1 bis 4 zusammengefaBt. Zur Priifung unserer Theorie werden 
wir versuchen, diese Ergebnisse zu beschreiben. 

Der Kurvenverlauf der Fig. 1 mu aus Gl. (13) und Fig. 8 folgen. 
Wir benotigen die Zahlwerte 


7(1— 7) und a@=a(B) =const-B 
v 
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bei einer Temperatur der GréBenordnung 104°C und einem Druck von 
50mm Hg*, ergibt sich unter Verwendung von (9) und (12) mit 4, = 
2-410 cm, Az>A, und U=10V 


v, = €-cosa(a)-10® m/sec und a=4-104-B. 


Der Vergleich mit (13) und Fig. 8 ergibt befriedigende Ubereinstimmung 
mit den experimentell gefundenen Daten. 

Dariiber hinaus mu8 nach der Theorie die Geschwindigkeit mit 
zunehmendem Magnetfeld einem Grenzwert bei a, zustreben. Bei einer 
weiteren Steigerung des Magnetfeldes wiirde der Bogen verléschen, 
wenn nicht der Parameter a durch eine Steigerung des Kathodenfalls 
auf dem Wert a, gehalten wird. Die riicklaufige Geschwindigkeit muB 
also jenseits einer Grenzfeldstarke B, = B,(a,) konstant bleiben. Weitere 
Erhéhung des Magnetfeldes bew oe lediglich ein Anwachsen des Ka- 
thodenfalls und damit eine maBige Geschwindigkeitserhéhung. Dieses 
Verhalten andert sich erst dann, wenn der Kathodenfall die zweite 
Ionisierungsspannung erreicht3*, In diesem Augenblick erwarten wir 
eine unstetige Zunahme der riicklaéufigen Geschwindigkeit, da bei 
festem a die Fallzeit t, sich fast auf die Halfte reduziert. Diese Erwar- 
tung deckt sich vollstandig mit den experimentellen Beobachtungen. 

Wir koénnen noch einen Schritt weiterkommen. Unsere Kenntnis 
der Parameter reicht zwar nicht zu einem quantitativen Vergleich aus, 
jedoch 1aBt sich die Kurvenform theoretisch ermitteln, wenn wir nur 
einen Punkt an das Experiment anschlieBen. Wir haben a, als Bezugs- 
punkt gewahlt und erhalten auf diese Weise die Kurve der Fig. 4 in 
iiberraschender Ubereinstimmung mit den Me8punkten (in allen Figuren 
sind AnschluBpunkte durch Kreise gekennzeichnet). 

Die Druck-Feldstaérkeabhangigkeit nach Fig. 2 folgt wiederum aus 
Gl. (13) und Fig. 8. Vereinfachend wirkt die Proportionalitat zwischen 
cos « und a bei kleinen Geschwindigkeiten. Mit 


a~Bi,wr~ Za 
p 
ergibt sich die Abhangigkeit der Fig. 2. Der Vergleich mit den Mes- 
sungen bestatigt auch hier die Aussage der Theorie. [Man beachte, 
daB die extrem kleinen Geschwindigkeiten von der Betrachtung aus- 
geschlossen werden miissen, da die positive Driftbewegung (s. S. 592) 
nicht mitberiicksichtigt ist. | 
Die Lage des kritischen Punkts folgt aus Gl. (14), die sich im Bereich 
kleiner a-Werte in der Form 
R(Jo) ~ (i — 4s) @o~ 58 (15) 
0 


32 Gurr, C,G.: Phys. Rev, 82, 570 (1951); 83, 194 (1951); 84, 1075 (1951). 
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beschreiben lat. Der Zusammenhang zwischen fy) und By ergibt sich 
aus (15) zu bo~/ Bo. wo der Proportionalitatsfaktor iiber R strom- 
abhiangig ist. Theoretische Abschatzung und experimentelle Erfahrung 
lehren, daB R mit J, wachst und daher die Proportionalitatskonstante 
in (15) mit Jj abnehmen muB. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit 
Fig. 3. Da wir den Zusammenhang R=R(Jo) nicht willkiirlich fest- 
legen wollen, sind wir gezwungen, auch hier zu normieren. Das Er- 
gebnis zeigt Fig.3. Ersichtlich gibt die von uns berechnete Parabel- 
schar den Verlauf der MeBpunkte sogar besser wieder als die in der 
Originalarbeit verwendeten Geraden. 

Die Kenntnis der R(J))-Abhangigkeit ist auch Vorbedingung zur 
Berechnung der Fig. 4. Legen wir in Anlehnung an die experimentellen 
Gegebenheiten einen linearen Zusammenhang zugrunde, so ergibt sich 
die Kurvenschar der Fig. 4. Besonders beachtenswert ist die zutreffende 
Beschreibung der Druckabhangigkeit der Bo (/9)-Kurven. 

Es bleibt zu erwahnen, daB die aus den Experimenten geschlossene 
Abhangigkeit der ,,Retrograde Motion‘ vom Brennflecktyp eines der 
wesentlichen Ergebnisse unserer theoretischen Konzeption ist. 

Wir danken dem Direktor des Rheinisch-Westfalischen Institutes fiir Instru- 


mentelle Mathematik, Herrn Professor Pescut, fiir die Uberlassung der Rechen- 
anlage, sowie Herrn Dr. P. F. MULier fiir seine Unterstiitzung bei der Auswertung. 
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Aus dem Wiss.-Photogr. Laboratorium der Agfa-AG Leverkusen 


Die Kinetik der Bildung und der Rekombination 
von Frenkel-Fehlstellen in Halogensilberkristallen 


Von 
R. MATEJEC 
Mit 11 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12. April 1958) 


Es wird die Bildungs- und die Rekombinationskinetik der Frenkel-Fehlstellen 
(Zwischengittersilberionen Ag} und Silberionenliicken Ag7z) in reinen Halogen- 
silberkristallen theoretisch untersucht. Fiir verschiedene Abkiihlungs- und Er- 
warmungsgeschwindigkeiten wird der Temperaturverlauf der Fehlstellenkonzen- 
tration berechnet. Die theoretischen Ergebnisse werden mit Versuchsergebnissen 
verglichen. 

Finleitung 

Die vorliegende Arbeit liefert eime theoretische Erganzung zu zwei 
vorangegangenen experimentellen Arbeiten [/],[2]. In diesen Ar- 
beiten wurden die an Halogensilberkristallen gemessenen Temperatur- 
funktionen der elektrischen Leitfahigkeit gedeutet durch die Hypo- 
these, bei tieferen Temperaturen sei in der Praxis die Rekombination 
der Frenkel-Defekte stark verzégert, so daB man innerhalb der MeB- 
zeit mit praktisch konstanter Fehlstellenkonzentration rechnen kénne: 
Das Frenkel-Gleichgewicht sei bei tieferen Temperaturen praktisch 
eingefroren. 

Diese Hypothese wird hier durch die Berechnung der Temperatur- 
abhangigkeit der Bildungs- und der Rekombinationskinetik theoretisch 
bestatigt. 

Die vorliegende Arbeit gibt allerdings nur ein Modell dieser Kinetik 
wieder, welches die tatsdchlichen Verhaltnisse naherungsweise beschreibt. 
Am SchluB der Arbeit (s. Abschn. 8) werden einige noch notwendigen 
Verbesserungen dieses Naherungs-Modells angedeutet. 

Der Einflu8 von strukturellen Fehlstellen auf die Kinetik der Fehl- 
stellen-Bildung und -Rekombination ist bei der Frenkel-Fehlordnung 
— im Gegensatz zur Schottky-Fehlordnung — zu vernachlassigen (vgl. 
auch [3]). 

1. Die Bildung von Frenkel-Paaren 

Fiir jedes Frenkel-Paar (Zwischengittersilberion Ag’ und Silberionen- 
liicke Ags), welches sich im Halogensilberkristall bildet, verschwindet 
nach der Reaktion (A) ein Silberion (Agg) von einem Gitterplatz: 


Agg—> Ago + Ago- (A) 
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Aus diesem Grunde ist die Bildungsgeschwindigkeit der Frenkel-Paare 
gleich dem Absolutwert der Geschwindigkeit (— = ) mit der Agg- 
Ionen von Gitterplatzen verschwinden. 

Die Reaktion A ist eine Reaktion 1. Ordnung. Aus diesem Grunde 
wird die Bildungsgeschwindigkeit der Frenkel-Paare durch folgende 
Beziehung gegeben: 


aN, = 
ers =a iin gl”: (1) 


Die Zahl der Gitterschwingungen, die ein Ag,-Ion insgesamt in 1 sec 
ausfiihrt, betragt »)—10!% sec [4]**. Weil aber zur Bildung eines 
Frenkel-Paares die Bildungsenergie W, und zusatzlich die Schwellen- 
energie U*+ (Wanderungs-Aktivierungsenergie von Agy, d.h. der beweg- 
licheren Stérstellensorte) als Aktivierungsenergie mindestens vorhanden 
sein muB, fiihrt nur ein Bruchteil der Gitterschwingungen zur Bildung 
eines Frenkel-Paares; die Zahl der zur Bildung eines Frenkel-Paares 
wirksamen Schwingungen eines Gitter-Silberions Ag, betragt pro sec: 


We + Ut 
ve — Vo 2 €xp |- | -) (2) 


* Formelzeichen in dieser Arbeit: 
N, = Konzentration der in 1 Mol Halogensilber durch Agg-Ionen besetzten Gitter- 
platze (N, = Nz); 
N, = Konzentration der in 1 Mol Halogensilber besetzbaren Zwischengitterplatze 


(N, =2N,); 

n* = Konzentration der Zwischengittersilberionen [(Ag})-Stérstellen pro Mol 
Halogensilber] ; 

n~ = Konzentration der Silberionenliicken [(Agg)-Stérstellen pro Mol Halogen- 
silber]; 

ng und n, = Gleichgewichts-Konzentrationen von Aggy und Ago; 

n° = Konzentration von fehlstellenerzeugenden Verunreinigungen; 


Wry = Bildungsenergie eines Frenkel-Stérstellenpaares ; 

U* = Aktivierungsenergie fiir die Wanderung einer Ag} Stérstelle; 
U~ = Aktivierungsenergie fiir die Wanderung einer Ag, Stérstelle; 
vy = Gitterschwingungsfrequenz des Silberionen-Teilgitters ; 

Tp = Halbwertzeit der Stérstellenbildung; 

Tr = Halbwertzeit der Stérstellenrekombination; 

Kp= Geschwindigkeitskonstanten der Stérstellenbildung; 

Kp= Geschwindigkeitskonstanten der Stérstellenrekombination; 
u* = Beweglichkeit der Agj-Stérstellen ; 

w- = Beweglichkeit der Agj-Stérstellen ; 

e = Elementarladung; 

% = Elektrische Gesamtleitfahigkeit; 

XAagt und cae Elektrische Teilleitfahigkeiten. 

C = Abkiihl- oder Erwarmungsgeschwindigkeit [Grad pro sec] 


** Ein yy-Wert von dieser GréBenordnung laBt sich auch aus der charakteristi- 
schen Temperatur von AgCl und von AgBr berechnen. 
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Die Bildungsgeschwindigkeit der Frenkel-Paare erhilt man, indem man 
die Zahl v4 der wirksamen Gitterschwingungen eines Agg-Ions mit der 
Konzentration N, der Agg-Ionen multipliziert: 


Wp+ U+ 


me ae Br ees (3) 
d.h. es wird die Geschwindigkeits- “ertepaare Frenkelpaare 
konstante Ky der Bildungsreaktion A 4 ee 


(s. auch [4]): 


We U* 


ir | 


Die Funktion (3) ist in der Fig. 1 


Kg = Veg = Yq EXP +20 +20 


: Z rf 10 
als Kurve1 und Kurve2 fiir AgCl % i 
Tabelle 1 i 0 1, 
| AgCl AgBr os S 
ag | a7) -0 2 
Wr (eV) (vgl.[7]) | 1,69 4,27 
U* (eV) (vgl.[7]) | 0,46 | 0,15 
: = -20 -20 
Gitterionen \ | 
N= - see ee eM Rayan digas == 4 eee 
t E\ Mol AgBr } calc ° 
me — = -30 -30 
¥9 (sec) (vgl. [4]) | 1018 
% ; : ~40 Q 
und fiir AgBr eingetragen mit den it 09 07 05 a3 at-0"* 


<= _ 


in der Tabelle angefiihrten Zahlen- r 


werten. AuBerdem geben die See Fig. 1. Temperaturfunktion der Bildungsge- 


schwindigkeit dN,/dt (Frenkel -Paare - sec“), 


strichelt gezeichneten Kurven 3 und 4 
in Fig. 1 fiir ideale AgCl- und AgBr- 
Kristalle die Temperaturabhangig- 
keit der Gleichgewichtskonzentration 
M,—G,(T) der Frenkel-Paare wieder 
nach der von W. Jost entwickelten 


Logarithmisch gegen 1/T aufgetragen. Kurve 7: 
AgCl linker OrdinatenmaBstab; Kurve 2: 
AgBr linker OrdinatenmaBstab. Temperatur- 
funktion der Frenkel-Fehlordnungsgleichge- 
wichtskonzentration mg (Frenkel-Paare pro 
Mol Halogensilber) idealer Kristalle (gestrichelt 
gezeichnet). Kurve 3: AgCl rechter Ordinaten- 
maBstab; Kurve 4; AgBr rechter Ordinaten- 
maBstab 


Gleichung (vgl. z.B. [2]): 


Sa Wr 
ng = G,(T) = /N, Ny -exp |- a 


DRL 


|=|2M-exn[ 2" | 65) 
(in idealen Kristallen ist im Gleichgewichtszustand n,=n* =~, auBer- 
dem ist N,=24N,, da im Halogensilber nur die Halfte der Gitterplatze 
durch Ag,-Ionen, die andere Halfte durch Halogenionen besetzt ist). 
Bei hohen Temperaturen ist die Zahl dN,/dt der sich pro Sekunde bil- 
denden Frenkel-Paare wesentlich gréBer als deren Gleichgewichts- 
konzentration n,: Entsprechend viele Frenkel-Paare verschwinden aber 
auch bei diesen Temperaturen wieder pro Sekunde durch Rekombi- 


nation. 
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2. Die Rekombination von Frenkel-Paaren 
Die Rekombination der Frenkel-Paare erfolgt nach folgender Reak- 


tionsgleichung : 


Ago + Aga > Age. (B) 


Die Reaktion (B) ist eine Reaktion 2. Ordnung, fiir die Rekombinations- 
geschwindigkeit gilt deshalb die Gleichung : 
dn z 
2 =Kp-n? 6 
ai Kp: n?, (0) 
wenn n(=n*=n-) die Konzentration der Frenkel-Paare und Kp die 
Geschwindigkeitskonstante der Rekombinationsreaktion bedeuten. Die 
GréBe der Geschwindigkeitskonstanten Kp erhalt man aus folgender 
Uberlegung: 
Im Gleichgewichtszustand (n= n,) ist die Rekombinationsgeschwin- 
digkeit gleich der Bildungsgeschwindigkeit : 
dn\ ___—sOaN, ~ 
ae as Gia (7) 


§ 


Durch Kombination der Gln. (3) und (7) erhalt man die Beziehung: 


dn [ian a We: 
= = N,-v)- exp |= 
7 ine I kT 


(8) 


Die Geschwindigkeitskonstante A, kann man berechnen, indem man 
die Gl. (8) durch nj [s. Gl. (5)] dividiert: 


Ne oe Wet Oh) ee fen 
= Sat ee — - = — Cig oa, = F 
Hes a P| kT aNgat deman er (9) 


Diese Gl. (9) gibt zunachst die Rekombinationskonstante AK, nur fiir 
den Gleichgewichtszustand wieder. Die GréBe einer jeden Geschwin- 
digkeitskonstanten ist jedoch unabhangig von der Entfernung eines 
vorhandenen Zustands von der Gleichgewichtslage. Allgemein erhalt 
man deshalb fiir die Rekombinationsgeschwindigkeit der Frenkel-Paare 
folgende Gleichung: 

dn DOOM 


tilde aoe oe) aan (10) 


Ut | 


und die Rekombinationshalbwertzeit tp (d.h. die Zeit, in der die Halfte 
der anwesenden Frenkel-Paare durch Rekombination verschwunden ist) 
ergibt sich fiir den vereinfachten Fall, daB keine solchen Fehlstellen 
neu gebildet werden, aus der Gl. (10) zu: 


Bes Ee ae Ut 
Chee Kpin we ipo exp| + a (11) 


Vo 2 
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3. Bemerkungen zum Mechanismus der Rekombination 


Bei der Rekombination miissen bei tieferen Temperaturen die von 
vornherein vorhandenen Frenkel-Fehlstellen (Ag; und Ag,) als ,,mar- 
kierte“ Teilchen zueinander diffundieren. Auf diese Weise verschwinden 
zunachst vorwiegend einander eng benachbarte Frenkel-Fehlstellen (vgl. 
auch [5,6]): Lag urspriinglich fiir die Abstande zwischen den Frenkel- 
Fehlstellen eine GauB-Verteilung vor, so wird diese Gaub-Verteilung 
durch die Rekombination gestért. 


Nur bei héheren Temperaturen, bei denen die Zahl der sich pro 
Sekunde und pro Mol Halogensilber neu bildenden Frenkel-Paare 

aN 
- re 
der GréBenordnung vergleichbar wird (T >+ 20°C bei AgBr, vel. 
Fig. 1), stellt sich eine neue GauB-Verteilung fiir die Abstande zwischen 
den Frenkel-Fehlstellen rasch wieder ein: Nur bei diesen hodheren 
Temperaturen liegt im Gegensatz zu den tieferen Temperaturen ein 
, dynamisches Gleichgewicht zwischen den sich bildenden und den 
rekombinierenden Stérstellen vor. 


| mit deren Gleichgewichtskonzentration , mindestens in 


Es soll hier aber vor allem bemerkt werden, daB fiir die im Ab- 
schnitt 3 hergeleiteten Gleichungen keinerlei spezielle Annahmen iiber 
den Mechanismus der Rekombination notwendig waren, daB sich diese 
Gleichungen vielmehr allein aus den Fundamentalgesetzen der Reak- 
tionskinetik ergeben; Wechselwirkungen zwischen den _ Storstellen 
(vgl. [S, 9]) bleiben allerdings in der hier dargelegten Theorie unbertick- 
sichtigt. 


4. Die Temperaturfunktion der Frenkel-Paar-Konzentration 
beim Abkiihlen und beim Erwarmen der Kristalle 
(Sonderfall: n= = n*) 


a) Abkithlen der Kristalle. Ein Kristall befinde sich zur Zeit {=0 
in einem beliebig zu wahlenden Ausgangszustand (Temperatur 7;, 
Frenkel-Fehlstellen-Konzentration ;). Dann werde der Kristall mit 
konstanter Geschwindigkeit 


Be 96313 30, (12) 


abgekiihlt. Gefragt ist nach dem Temperaturverlauf von wahrend 
dieser Abkiihlung. 

Die zeitliche Anderung der Frenkel-Paar-Konzentration dn/dt ergibt 
sich aus der Beziehung: 


| ee, m4 


1X 
AT Di vauatan 


ae) 


Z. Physik. Bd. 151 40 
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[vgl. Gln. (3) und (10)]. Das erste Glied in Gl. (13) entspricht der Neu- 
bildung, das zweite der Rekombination der Frenkel-Paare. Kombi- 
niert man die Gln. (12) und (13) miteinander, so erhalt man: 


dn v 3 Wr + Ut iS. ihe Lz or | 14 
adi eae [Ny exp I= ave dim 2N, exp aa eee) 
Setzt man ; 
L204 1 
ro = A (15) 
N,- ex es = (T) (16) 
jl Se Pp kT ? 
ig ee 
ou XP |- <7 = O41) 5 (17) 
so wird 
=a = —A[a(T)—n?b(T)] (Riccatische Differentialgleichung) (18) 
he CHP a) es : 
ae A ea b(2)|. (19) 
Mit est erhalt man: 
log n = yJ 
Af 2s Ala ene ae | 
dT 20) 
c Ea 407% — -407” | 
Ae es A [a(T) -10 O(T ah Ort. 


Die Differentialgleichung (20) wurde graphisch iiber die Isoklinen fol- 
gendermaBen geldst: 

Beliebige y- und 7-Werte wurden in Gl. (20) unter Verwendung 
der in Tabelle 1 aufgefiithrten Konstanten eingesetzt, dy/dT als Funk- 
tion von y bei jeweils konstantem JT berechnet und graphisch auf- 
getragen. Aus diesen Kurven (dy/dT = ,(y), IT =const als Parameter) 
wurden jeweils die (7, y)-Wertepaare fiir konstante, gleiche dy/dT- 
Werte entnommen und die ,,Isoklinen“ (y= (7), dy/dT =const als 
Parameter) aufgetragen. Die Isoklinen sind die geometrischen Orter 
von den Punkten, wo die Lésungskurven der Differentialgleichung (20) 
die gleiche Neigung haben. Aus einer groBen Zahl von Isoklinen lassen 
sich dann Lésungskurven der Gl. (20) [y=F(T), fiir dT/dt=const] 
mit verschiedenen Anfangsbedingungen konstruieren. Die Fig. 2 und 3 
geben Scharen solcher Lésungskurven der Differentialgleichung (20) 
fir AgCl und fir AgBr bei gegebener Abkiihlgeschwindigkeit dT/dt 
wieder. Die dick ausgezogene Kurve entspricht der Temperaturfunk- 
tion der Gleichgewichtskonzentration [log n,=G,(T), vgl. Gl. (5)]. 
Befindet sich in einem Kristall bei beliebiger Temperatur TJ; eine be- 
lhiebige Frenkel-Konzentration »,; und wird der Kristall mit der in den 
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700 150 200 250 300 350 400 ¥50°K 100 150 200 250 300 350 400 ¥450°K 
“— — | 
a b 
Fig.2au.b. Temperaturfunktion der Frenkel-Fehlstellenkonzentration in AgBr-Kristallen beim Abkiihlen. 
Dick gezeichnet: Gleichgewichtskonzentration log ny—G,(T); diinn gezeichnet: Verlauf von logn=/(T) 
bei beliebigen Ausgangspunkten (m, T); gestrichelt gezeichnet: ,,Abkihlungskurve“‘, welche nach tieferen 
Temperaturen hin beim Abkiihlen der Kristalle mit der angegebenen Geschwindigkeit aus der Gleich- 
gewichtskurve heraus durchlaufen wird. Abkiihlgeschwindigkeit a) dT/dt = —1 (Grad-sec™); b) dT/dt= 
— 10-* (Grad - sec) 


7 aed oo 
400 150 200 250 300 350 400 450°K 700 150 200 250 300 350 400 450 
T—- ba 
a b 
Fig. 3a u. b. Temperaturfunktion der Frenkel-Fehlstellenkonzentration in AgCl-Kristallen beim Abkiblen. 
Dick gezeichnet: Gleichgewichtskonzentration log 1g = G,(T); diinn gezeichnet: Verlauf von logn = f (T) bei 
beliebigen Ausgangspunkten (n, T); gestrichelt gezeichnet: ,, Abkithlungskurve‘‘, welche nach tieferen Tempe- 
raturen hin beim Abkiihlen der Kristalle mit der angegebenen Geschwindigkeit aus der Gleichgewichtskurve 
heraus durchlaufen wird. Abkiihlgeschwindigkeit a) dT/dt = —1 (Grad - sec™) ; b) dT/dt = 10-* (Grad x sec“) 
40* 


K 
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Abbildungsunterschriften angegebenen Geschwindigkeit d7/dt— —C 
abgekiihlt, so lauft in den Fig. 2 und 3 nach links entlang der durch 
(7;, 2,) verlaufenden, diinn gezeichneten Lésungskurve der Differential- 
gleichung (20). Bei héheren Temperaturen laufen diese Kurven rasch 
auf die Gleichgewichtskurve zu, bei tieferen Temperaturen verlaufen die 
Kurven nahezu horizontal. An den Ubergingen der Lésungskurven 
vom senkrechten in den horizontalen Verlauf erfolgt die Einstellung des 
Frenkel-Gleichgewichtes verzégert; in dem Bereich, in welchem die 
Lésungskurven horizontal verlaufen, ist dieses Gleichgewicht fiir die 
entsprechende Abkiithlungsgeschwindigkeit praktisch ,,eingefroren”. 

In der Praxis befindet man sich bei héheren Temperaturen (nach 
der Herstellung der Kristalle aus der Schmelze) auf der dick ausgezo- 
genen Gleichgewichtskurve (s. Fig. 2 und 3), da sich bei diesen Tem- 
peraturen der Gleichgewichtszustand sehr rasch einstellt. Kiihlt man 
dann den Kristall mit der jeweils angegebenen Abkihlungsgeschwindig- 
keit dT/dt ab, so lauft  zunachst entlang der Gleichgewichtskurve bis 
zu der Temperatur, bei welcher eine Tangente der Gleichgewichtskurve 
mit einer Tangente einer Losungskurve zusammenfallt. An diesem 
Punkte schert die Temperaturfunktion von 1 aus dem Gleichgewichts- 
zustand aus und lauft entlang der in den Fig. 2 und 3 gestrichelt gezeich- 
neten ,,Abkithlungskurve“ weiter. 

Ein wichtiges Ergebnis dieser Rechnung ist der Befund, daB das 
Ausscheren der Fehlstellenkonzentration aus der Gleichgewichtskurve 
beim Abkiihlen von AgCl-Kristallen bei um etwa 100° héheren Tem- 
peraturen stattfindet als bei AgBr-Kristallen, d.h., daB das Frenkel- 
Gleichgewicht in AgCl bei héheren Temperaturen einfrieren mu8 als 
in AgBr. Dieser Sachverhalt wurde bereits friiher aus Experimenten 
erkannt [2]. 


b) Erwarmen der Kristalle. Die gleichen mathematischen Uber- 
legungen wie im vorigen Abschnitt fiihren zur Temperaturfunktion der 
Frenkel-Paar-Konzentration beim Erwarmen der Kristalle. 


Ist die konstante Erwarmungsgeschwindigkeit 


(hae 
hae (21) 


neg 
y =logn 
dx 


= +A [a(T)-e-* — (7) -6*] 


1 dy 
De) GEIL 


so erhalt man mit 


die Beziehungen 


== tA [a (7) 107? — o(T) 10? |, 
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Ig 2—= 


Ty Cay 
5 ain 
700 150 200 250 300 350 400 450°K 700 150 200 250 300 350 400 450 °K 
7 —> 7— 
a b 


Fig. 4au.b. Temperaturfunktion der Frenke 
Erwarmungsgeschwindigkeit: a) dT/d 


]-Fehlstellenkonzentration in AgBr-Kristallen beim Erwarmen, 


t= +41 (Grad - sec); b) dT /dt = + 10-2 (Grad - sec +) 


700 150 200 250 300 350 400 450 °K 700 150 200 250 300 350 400 4¥50°K 
7 — 7— 
a b 
Fig. 5au.b. Temperaturfunktion der Frenkel-Fehlstellenkonzentration in AgCl-Kristallen beim Erwarmen, 


Erwarmungsgeschwindigkeit: a) dT/dt= + 1 (Grad « sec); b) dT /dt = + 10-? (Grad - sec”) 


Die Lésungen der Differentialgleichung (22) sind in den Fig. 4 und 5 
eingetragen : Liegt der Kristall zur Zeit ¢=0 in einem beliebig zu wahlen- 
den Anfangszustand (Z;,;) vor und erwarmt man den Kristall mit 
der in den Figuren angegebenen Erwarmungsgeschwindigkeit, so 
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durchlauft 2 die durch (1;, 7;) verlaufende, diinn gezeichnete, berechnete 
Loésungskurve. 

In die Berechnung der in den Fig. 2 bis 5 eingezeichneten Abkiihlungs- 
und Erwarmungskurven gingen nur die in Tabelle 4 zusammengestellten 
Fehlordnungskonstanten und auch keine spezielle Annahme iiber den 
Mechanismus der Rekombination ein. 


5. Ubergang von Fall: n~ = n* zum Fall: n~ + n* 


In den vorstehenden Abschnitten wurde der Temperaturverlauf der 
Frenkel-Fehlstellen-Konzentration beim Erwarmen und beim Abkiihlen 
mit verschiedenen Geschwindig- 
keiten nur fiir den Fall berech- 
net, daB bei allen Temperaturen 
n* =" Sel. 

Im allgemeinen ist aber in 
den realen Kristallen bei tiefen 

Temperaturen, d.h. im ,,einge- 
i Be tte a anti ae frorenen‘’ Fehlordnungszustand 
Le n*-+-n-, und zwar ist meistens 
die Konzentration der Silber- 
ionenliicken (m~) gréBer als die 
der Zwischengittersilberionen (7*) 
(s. auch [Z] und [2]). Restliche 
Verunreinigungen, strukturelle 
Fehlstellen und unter Umstanden 
auch ,,eingefrorene’ Schottky- 
100 150 200 250 300 350 ©6400°K 450 = Defekte sind fiir diesen bei tiefe- 
Fig. 6. PRE enn e BEN ome ets, ete Temperaturen vorhandenen 
konzentration in AgBr beim Abkiiblen fiir den Fall Zustand (m~ >m*) verantwortlich 
ns ee aT dd Gund sev”). oF unreinenerns: | Vou qachen asks oull Mimerweitn 
n- = 10"8 0-0-0; n~ = 10" @-@-@; m =10 x-x-x 
wenigstens an einem Beispiel ge- 
zeigt werden, wie die Temperaturfunktion der Frenkel-Konzentration 
beim Erwarmen und beim Abkiihlen durch den Ubergang vom Fall 
(n> =n*) zum Fall (m~=-n*) verandert wird. 

Fig.6 gibt die Temperaturfunktion der Frenkel-Gleichgewichts- 
konzentration im AgBr-Kristall wieder (ausgezogene Kurve). Kiihlt 
man den Kristall von hohen Temperaturen mit einer Geschwindigkeit 
von dT/dt=—1 (Grad -sec™) ab, so durchlauft die Frenkel-Konzen- 
tration im Fall (n*=mn~) zunachst die Gleichgewichtskurve und dann 
die in Fig. 6 gestrichelt gezeichnete Kurve* (s. auch Fig. 2a). Fiir den 


* Diese Kurve ist fiir den Fall n+=+ - hier im logarithmischen Diagramm 


das arithmetische Mittel (numerisch: das geometrische Mittel) zwischen den Kurven 
n* =f, (T) und n-=f,(T). 
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Fall, da8 Verunreinigungen usw. einen zusitzlichen, konstanten Silber- 
ionenliickenbetrag von n’= 1013 Liicken pro Mol AgBr in den Kristall 
bringen, wird von n~ die obere, von n* die untere aus leeren Kreisen 
zusammengesetzte Kurve durchlaufen (Fig. 6). Ist der Kristall starker 
verunreinigt, so durchlauft z.B. bei n’=1014 Liicken pro Mol AgBr n~ 
die obere, n* die untere aus vollen Kreisen zusammengesetzte Kurve. 
Fir n’=10% gelten die in Fig. 6 aus Kreuzen zusammengesetzten 


AgBr 
Ohl nee 
Agate 


20009 
70 #0 0+ ee ceceee es eee cae 
eee 


° 100 150 200 250 300 350 400 +450°K 10 150 200 250 300 350 400 450°K 
7— —— 
a b 
Fig. 7a u. b. Temperaturfunktion der Frenkel-Fehlstellenkonzentration in AgBr, fiir den Fall n~ > nt, wenn 
der Kristall nach dem Abkiihlen (dT/dt = —1 Grad-+ sec“) erwarmt wird. Erwarmungsgeschwindigkeit: 
a) dT/dt = +1 (Grad - sec); b) dT/dt = + 10-* (Grad«sec™!). Verunreinigung: n~ = 10'* 0-0-0; n~ = 10" 


@-@-@; m=10" xK-x-x 


Kurven. Nach dem Abkiihlen mit dT/dt——1 (Grad-sec™) erhalt 
man schlieBlich bei —183° C: 

LES eens | Oc Saeed oa Bay 7 ie 

fiat AO bet = AO" n= 40 

tien =A es a = A0", a = 10%: 
Wird der AgBr-Kristall nach dem Abkiihlen auf — 183° C wieder er- 
warmt mit einer Geschwindigkeit von d7T/dt=-+41 (Grad -sec™), so 
durchlauft bei 2’=10!3 m~ die obere und n* die untere aus leeren Kreisen 
bestehende Kurve in Fig. 7a; bei »’=10" durchlauft n~ die obere und 
n* die untere aus vollen Kreisen bestehende Kurve usw. In Fig. 7b sind 
die analogen Erwarmungskurven fiir n’= 10", n’= 10" und n’= 10" bei 
einer Erwarmungsgeschwindigkeit von dT/dt = + 10 (Grad - sec) ein- 
getragen. 
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Man entnimmt den Erwarmungskurven in Fig. 7a und b: Relativ 
geringe Verunreinigungen oder dergleichen, welche Silberionenliicken 
erzeugen, geniigen, um ~ auch bei sehr langsamer Erwarmung uber 
den gesamten Temperaturbereich bis zum Einmiinden in die Gleich- 
gewichtskurve konstant zu halten. 

n* ist dagegen als Minoritatsladungstrager nur bei tiefen Tempera- 
turen konstant und nimmt beim langsamen Erwarmen im mittleren 
Temperaturgebiet bis auf ein Minimum betrachtlich ab. 


Durch elektrische Leitfahigkeitsmessungen ist diese Abnahme von 
n* (Rekombination der Frenkel-Fehlstellen auf den Gleichgewichts- 
zustand hin) im allgemeinen schlecht zu erfassen, weil die Agj-Leitung 
in diesem Temperaturbereich in realen AgBr-Kristallen (n’ 2 101°) 
durch die auf die konstante Agz-Konzentration zuriickzufiihrende 
Ag, -Leitung (Stérleitungs-Teilkurve B [/]) stark tiberdeckt ist. 


Hat man andererseits (z.B. durch entsprechend geringe Ag,O- 
Zusatze) im Kristall n* >n~ gemacht, so braucht man in den Fig. 6, 
7a und 7b nur die »-Kurven mit den u*-Kurven zu vertauschen. 
Ago sind jetzt die Majoritatsladungstrager, Ags die Minoritatsladungs- 
trager. 

Bei der Rekombination wahrend der Erwarmung verschwinden im 
mittleren Temperaturbereich nur die Minoritatsladungstrager in be- 
merkenswerten Mengen, wahrend die elektrische Leitfahigkeit in diesem 
Temperaturbereich tiberwiegend auf die Majoritatsladungstrager zuriick- 
zufihren ist. 


6. Vergleich der aus der Theorie erhaltenen Ergebnisse 
mit den gemessenen Temperaturfunktionen 
der elektrischen Leitfahigkeit 


Der Temperaturverlauf von 2* und von m~, welcher nach der hier 
dargelegten Theorie berechnet wurde (vgl. z.B. Fig.6, 7a und 7b) 
1aBt sich vergleichen mit dem Verlauf von n* und n~, welcher aus Leit- 
fahigkeitswerten hergeleitet wurde [2]. 

Die elektrische Leitfahigkeit der Halogensilberkristalle kann man 
nach der Gleichung: 


Y=en- urte-n-u- (23) 


berechnen. Die Temperaturfunktion der Stérstellenbeweglichkeit 
lautet nach TELTow [7] 


os & aye 1072. 197-28: 293/T (= 


f: 
u* = w* -exp = 
hed V - sec 


= = U 2 
U === EXP = =e Siete BES ee 
P| a Dera Wise 
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Nach S. A. MILLER (unver6ffentlicht) sind diese Gleichungen aus theo- 
retischen Griinden durch die Beziehungen: 


Pe RS REI 

we = oe exp|— eh (24) 
= Wo : Wa 

u —— exp|— a (25) 


zu ersetzen. Aber auch diese Gln. (24) und (25) sind bloB Naherungen. 
Die Konstanten w lassen sich abschitzen zu: 


indem man die Teltowschen w-Werte als Mittelwerte des von TELTOW 
vermessenen Temperaturbereichs (175 bis 410° C) annimmt, d.h. indem 


man die mittlere Temperatur (292° 


C) in die Gleichungen: 


wt — wo a= we = 3 P 10-2 ( cm? 
if 565 3 V-sec 
oy wo : = ( cm? | 
= — cadi(l 
ie VE 565 2 ? V - sec 


einsetzt. 

Kombiniert man die Gln. (23), (24) und (25) miteinander und ver- 
wendet man die hier angegebenen w,-Werte, die Elementarladung e, 
die in Tabelle 1 angefiihrten U-Werte und die aus Fig. 7a und 7b 
ersichtlichen n*- und m~-Werte, so erhalt man Leitfahigkeitskurven, 
welche qualitativ mit den gemessenen Leitfahigkeitskurven [1], [2] gut 
tibereinstimmen. In quantitativer Hinsicht sind aber (z.B. fiir einen 
Verunreinigungsgrad von n’= 10" bis 10'*, vgl. Fig. 7b) die berechneten 
Werte um etwa 2 bis 3 Zehnerpotenzen kleiner als die gemessenen. 
Am Schlu8 der vorliegenden Arbeit wird auf diese quantitativen Ab- 
weichungen noch naher eingegangen. 


7. Vergleich der theoretischen Ergebnisse 
mit anderen Leitfahigkeitsmessungen 

Experimentell 1aBt sich das Einfrieren des Frenkel-Fehlordnungs- 
gleichgewichts auch durch folgende Versuche nachweisen: 

Versuch Nr. 1. Kiihlt man einen durch SchmelzfluB-Einkristallisation 
nach Kyropoutos [7] hochgereinigten AgBr-Einkristall* im Vakuum 
méglichst rasch (d.h. etwa innerhalb 2 min) von + 20° C auf — 183°C 
ab, lagert den Kristall dann beliebig lange bei — 183° C, erwarmt ihn 


* Spektralanalytisch konnten keine zweiwertigen Verunreinigungen (Ca*?, 
Cut?, Mg*2) festgestellt werden (Erfassungsgrenze A AOme) 
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darauf méglichst rasch (innerhalb von 2 min) auf —20°C und halt 
man dann die Temperatur auf — 20° C konstant, so steigt wahrend des 
Erwirmens auf — 20° C die elektrische Leitfahigkeit an, durchlauft ein 
Maximum und fallt dann im Laufe langerer Lagerung bei — 20° C bis 
auf einen Grenzwert ab (s. Fig. 8). 
Dieser Befund wird folgendermaBen gedeutet: Wahrend der ersten 
Abkiihlung von + 20°C auf —183°C wurde der Temperaturbereich 
von --: 20° Ce bis =-20° € so xcasch 
fx aero pox—$— fx x | durchlaufen (dT/dt~—1 Grad x 
oe fal alc ae a sec), daB sich die Fehlordnung nicht 
JE 
i 


0 
ora 


% 


auf die Gleichgewichtswerte dieses 
Temperaturbereichs einstellen konn- 
te: Die Frenkel-Konzentration ist 
nach dem Abkiihlen auf — 183°C 
noch gréBer, als dem Gleichgewichts- 
zustand bei — 20° Centspricht. Wah- 
rend der Tieftemperaturlagerung 
bei —183°C kann gleichfalls kein 
nennenswerter Betrag der vorhan- 
denen Frenkel-Fehlstellen rekom- 
binieren. Danach wird der Kristall 
wieder auf — 20° C erwarmt: Dabei 
steigt im Kristall die Beweglich- 
keit und dadurch auch die elek- 

0 20 40 60 80° 100 12ominyo trische Leitfahigkeit an. Durch die 
Fig. 8. Experimenteller Beweis fur das Ein- Erwarmung ath = 2Oae gelangt der 
frieren der Frenkel-Fehlordnung an einem reinen a. A : ; 

AgBr-Kristall Kristall jedoch in einen Tempera- 

turbereich, in welchem die Gleich- 

gewichtseinstellung in meBbaren Zeiten verlauft: Uberschiissige Frenkel- 

Defekte verschwinden in meSbaren Zeiten, die Leitfahigkeit sinkt 

deshalb nach Durchlaufen eines Maximums bis auf einen Grenzwert ab. 

Die Abklingkurve hat die Gestalt eines Geschwindigkeitsgesetzes zwei- 
ter Ordnung. 

Erwarmt man den Kristall nach dem Abschrecken (von + 20° C 
auf — 183°C) nicht auf — 20°C, sondern auf — 40°C, so erhalt man 
qualitativ das gleiche Ergebnis: Das Abklingen der elektrischen Leit- 
fahigkeit nach dem Durchlaufen des Maximums erfolgt bei — 40° C 
jedoch bedeutend langsamer. Andererseits sind auch die Absolutwerte 
der Leitfahigkeit bei —40°C bei gleicher Stérstellenkonzentration 
wegen der geringeren Stérstellenbeweglichkeiten kleiner als bei — 20° C 
(Fig. 8). Der hier beschriebene Einfriereffekt iiber die elektrische Leit- 
fahigkeit ist jedoch nur in den Kristallen meBbar, in denen nen, 
d.h. in denen der Uberschu8 an einer Ladungstragersorte nicht zu 


Temperatur 
\ 
SS 


= 
S Ss 
Sain 
X 
x 
x. 
TX 04+— x9: 
a 
i ij 
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groB ist (Agz-Uberschu8 z.B. durch Ca*?, Cd*?, Cut? usw. oder Ago- 
UberschuB z.B. durch Ag,O). 

Wenn im eingefrorenen Fehlordnungszustand infolge von Verun- 
reinigungen oder von strukturellen Fehlstellen n-Ssn* oder auch 
n*>n~ ist, so wird im kritischen Einfrier-Temperaturbereich die elek- 
trische Leitfahigkeit nur durch die in praktisch konstanter Konzen- 
tration vorhandenen Majoritatsladungstrager bestimmt, welche die 
Effekte der zeitlich tragen Gleichgewichtseinstellung im mittleren Tem- 
peraturgebiet meistens vdllig iiberdecken. Unter Verwendung der aus 
Fig. 7a und 7b ersichtlichen Kurven l4Bt sich das leicht herleiten. 


Versuch Nr. 2. An Kristallen, in denen auch bei tiefen Temperaturen 
n* x n~ ist, muB noch ein anderer, auf die zeitlich trage Gleichgewichts- 
einstellung zuriickzufiihrender Effekt iiber die elektrische Leitfahigkeit 
meBbar sein. 

Werden die Kristalle rasch von Zimmertemperatur ausgehend er- 
warmt, so muB die Stoérstellenkonzentration  zundchst hinter dem 
Gleichgewichtswert , zuriickbleiben und erst bei hheren Temperaturen 
in die Gleichgewichtskurve einmiinden (s. Fig.4 und 5). Aus den 
Fig. 7a und 7b ist jedoch ersichtlich, daB bereits bei einer geringen, 
Ag, erzeugenden Verunreinigung dieser Effekt durch die in diesem 
Temperaturbereich dann vorherrschende Liickenleitung tiberdeckt wird. 
Ago-UberschuB verhalt sich analog. So reine Kristalle, wie fiir die 
Messung dieses Effekts erforderlich waren, konnten bisher jedoch noch 
nicht hergestellt werden. Die Messung des genannten Effekts gelang 
jedoch durch folgenden Kunstgriff: Wie zweiwertige Kationen Silber- 
ionenliicken in den Kristall einfiihren, bringen zweiwertige Anionen 
iiber das bei den hohen Temperaturen vorhandene Schottky-Gleich- 
gewicht tiberschiissige Zwischengittersilberionen in den Kristall (s. z.B. 
[7}). Durch Einfiihren minimaler Ag,O-Spuren laBt sich der Liicken- 
iiberschuB ausgleichen (oder auch iiberkompensieren!). Ein solcher, 
Ag,O-spurenhaltiger, plattchenformiger AgCl-Kristall (0,5 x50 x50 mm) 
wurde zwischen zwei diinnen Glasplatten aus der Schmelze hergestellt. 
In der aus Fig. 9 ersichtlichen Weise waren zwei Silberelektroden und 
ein Pt/PtRh-Thermoelement in den Kristall eingeschmolzen. Eine 
geringe Dicke des Kristallplattchens und der Glasisolation wurde ge- 
wahlt, um einen raschen Temperaturaustausch zwischen der Heizbad- 
fliissigkeit (reines Diphenylmethan) und dem Kristall zu gewahrleisten. 
Der Abstand der beiden Elektroden voneinander (10mm) war klein 
im Verhaltnis zum Abstand der Elektroden von der Heizbadfliissigkeit 
an den Kristallrandern. 

In dieser Anordnung wurde die elektrische Leitfahigkeit des AgCl- 
Kristalls beim Erwarmen und beim Abkiihlen (Geschwindigkeit: 
dT/dt= +5-10 (Grad -sec) gemessen. Tatsachlich bleiben in 
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‘ Pas Aen 
diesen Kristallen, in denen durch Zugabe von Ag,O-Spuren 1” an* gemacht 
worden war, die beim Erwarmen gemessenen Leitfahigkeitswerte zunachst 


Elektroden 


Thermoelement 


it 
iA 


SS 
LLL 


AgCl-Kristall 
Heizbad 


Magnetrihrer 


Heicng f=] 


Fig. 9. Schema der MeBanordnung zur Untersuchung der zeitlich tragen Einstellung des Frenkel-Gleich- 
gewichts in AgCl-Kristallen. Um n~ n+ zu machen, wurde der Agq-Uberschu8 des Ausgangsmaterials 
durch geeignete Ag,O-Dotierung (~1:10*) so gut wie méglich kompensiert 


hinter den bei der Abkiithlung ge- 
messenen Werten zuriick und fallen 
erst bei héheren Temperaturen mit 
ihnen zusammen (s. Fig. 10). 


-4 


200 250 300 = 350 400 °K 450 OD OF US OF Ra 


Fig. 10 Fig. 11 
Fig. 10. Leitfahigkeit eines mit geringen Ag,O-Spuren (~1:10°) dotierten Kristalls beim raschen Erwarmen 
und Abktihlen (gemessen nach der in Fig. 9 gezeigten Anordnung) 


Fig. 11, Elektrische Stérleitung bei raschem und langsamem Abkiihlen eines hochgereinigten AgBr-Kristalls. 

Die Minoritatsladungstrager (Agt, Teilkurve C) verschwinden starker als die UberschuBladungstrager 

(Agq, Teilkurve B). Kurve 1: Kristall mit dT/dt = —1 (Grad - sec~) abgekiihlt, dann wahrend der Erwar- 

mung (d/Tdt~ 10— (Grad - sec”')) gemessen. Kurve 2: Versuch wie Kurve J, jedoch nach 5 Std Dunkel- 
lagerung bei — 20°C 


Das Thermoelement befand sich direkt an der Stelle des Kristalls, 
wo die Leitfahigkeit gemessen wurde; auf Temperaturgradienten kann 
dieser Effekt deshalb kaum zuriickgefiihrt werden. 
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Versuch Nr. 3. Wenn man einen hochgereinigten AgBr-Kristall mit 
einer Geschwindigkeit von dT/dt~—1 (Grad-sec) auf —183°C 
abkihlt und dann wahrend der Erwarmung [d7/dt~ +107 (Grad x 
sec 1)| die elektrische Leitfahigkeit miBt, so erhalt man die Kurve 1 
der Fig. 41. 

Wiederholt man den Versuch derart, da8 man den Kristall erst 
etwa 5 Std bei — 20° C lagert, dann auf — 183° C abkiihlt und danach 
wahrend der Erwarmung wie vorher die elektrische Leitfahigkeit miBt, 
so erhalt man die Kurve 2. 

Dieser Versuch zeigt, daB als Folge der Lagerung bei — 20°C die 
Stérleitungsteilkurve B sehr wenig, die Teilkurve C dagegen starker 
abnimmt, d.h. daB die bei —20°C verlaufende Rekombination der 
Frenkel-Paare gegen den Gleichgewichtszustand hin empfindlicher 
durch die Abnahme der Teilkurve C (Verschwinden von Minoritats- 
ladungstragern Ag) als durch eine Abnahme der Teilkurve B (Kon- 
zentrationserniedrigung des Majoritatsladungstrigers Ags) angezeigt 
wird. 


8. Ursachen der quantitativen Unterschiede 
zwischen den berechneten und den gemessenen Leitfahigkeitswerten. 
Notwendige Verbesserungen des Modells 

Wie im Abschnitt 6 ausgefiihrt wurde, stimmt der nach der hier 
entwickelten Theorie berechnete Temperaturverlauf von n* und 7 
mit dem aus Leitfahigkeitsmessungen hergeleiteten nur qualitativ 
iiberein. Die quantitativen Abweichungen zeigen an, da entweder die 
Leitfahigkeitsberechnung oder auch die oben dargelegte Bildungs- und 
Rekombinations-Theorie noch verbessert werden muB. Wahrscheinlich 
hat man noch Folgendes zu beriicksichtigen : 

a) Bei der Leitfahigkeitsberechnung {vgl. Gln. (23) bis (25)] liegt die 
groBte Unsicherheit in der GréBe w= a. Diese GroBe wurde hier 
nur abgeschatzt, es ist selbstverstandlich prinzipiell méglich, die Kon- 
stanten w, so zu wahlen, daB die gemessenen Leitfahigkeitswerte mit den 
berechneten iibereinstimmen. 

b) In die Rechnungen der oben dargelegten Bildungs- und Rekombi- 
nations-Theorie geht die Loschmidtsche Zahl N, ein; nach den Experi- 
menten von TELTOW [7] muB aber in der Gl. (5) vor dem Exponential- 
glied nicht (|/2N,), sondern der Faktor (a |/2- N,) stehen (fiir AgBr ist 
fl« ee 0525 [Mol-% ], 25,25 [Mol pro Mol], fiir AgCl 
ist a» 2 =e??? = 10 5 = 2260 [Mol-% ], 3 22,6 [Mol pro Mol]). Wahr- 
scheinlich muB man auch in die kinetischen Gln. (3), (10) und (20) den 
Ausdruck a - |/2- N, statt |/2.N, einsetzen. 
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c) Die Theorie enthalt ferner die Behauptung, daB jede Schwingung 
eines Ag,-Ions, welches die Energie (W,; + U*) besitzt, zur Bildung eines 
Frenkel-Paares fiihrt und daB jedes Agj-Ion, sobald es durch statistische 
Schwankungen die Energie U* erhalten hat, bei der nachsten Schwingung 
wandert. Es ist aber zu erwarten, da die Stérstellenbildung und die 
Stérstellenwanderung nur dann eintritt, wenn die Ionenschwingung in 
bestimmte raumliche Richtungen stattfindet. In Gl. (3) ist dann Me¢ 
noch um einen ,,sterischen Faktor“ kleiner. 


d) In der Theorie wurde v9 = 104 gesetzt; aus der charakteristischen 
Temperatur berechnet man: vy = 0,7 - 1018. Ferner ist zu berticksichtigen, 
daB nicht alle Teilchen im Gitter mit der Frequenz 7) schwingen, sondern 
daB alle Schwingungen zwischen 0 und ») (=v, nach DEBYE) vor- 
handen sind. 

AuBerdem stimmt der Zahlenwert von ») fiir ein Zwischengitter- 
silberion (Ag}) und der fiir ein Ag,-Ion, welches benachbart einer 
Silberionenliicke einen Gitterplatz besetzt, mit dem 7)-Wert eines nor- 
malen Gittersilberions nur in der GréBenordnung iiberein. 


e) Auch der EinfluB der Wechselwirkungen zwischen den einzelnen 
Stérstellen muB beriicksichtigt werden (vgl. [8, 9]). 


Alle die hier genannten Punkte sowie auch der in Abschnitt 4 er- 
wahnte Sachverhalt kénnen die Abweichungen zwischen den theoreti- 
schen und den gemessenen Leitfahigkeitswerten zumindest teilweise 
verursachen. Die Korrekturen b) bis e) verschieben aber die in den Fig. 2 
bis 5 eingetragenen Kurven lediglich etwas in Ordinatenrichtung. 


Herrn Prof. Dr. O. Stastw und Herrn Dr. J. TELtTow danke ich fiir mehrere 
briefliche, kritische Hinweise, Herrn Prof. Dr. H. Frreszer, Herrn Dr. E. KLEIn 
und Herrn Dr. E. ZEITLER fiir zahlreiche fordernde Diskussionen. 
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Zur Theorie der Supraleitung 
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H. Kopre und B. MUBLSCHLEGEL 


(Eingegangen am 21. Mai 1958) 


Der von BARDEEN, CooPEeR und SCHRIEFFER in der Supraleitungstheorie benutzte 
Ansatz fiir die Eigenfunktionen wird auf kanonische Transformationen zuriick- 
gefuhrt. Nach einer kurzen Diskussion méglicher Verallgemeinerungen werden 
Formeln fir allgemeine Transformationen mit Paaren von Operatoren abgeleitet. 
Die Anwendung dieses Formalismus auf die BCS-Theorie gibt sachlich nichts Neues, 
fuhrt aber zu einer betrachtlichen Vereinfachung in der Darstellung. 


I. Einleitung 


BARDEEN, COOPER und SCHRIEFFER [1] fiihren in ihrer Theorie der 
Supraleitung einen neuartigen Variationsansatz fiir die Eigenfunktionen 
eines Vielelektronenproblems ein, der rechnerisch kaum schwieriger zu 
handhaben ist als Determinanten aus Einteilchenzustanden, aber ganz 
wesentlich tiber diese hinausfiihrt. Wenn c* (k +) der Erzeugungsoperator 
eines Zustandes mit der Wellenzahl k und dem Spin ¢ ist*, und wenn 
man b*(k) =e* (kt) e*(—k 4) setzt, dann lautet dieser Ansatz 


W, = T] {(1 — my)? + hb bt (k)} Dy. (1) 
Rk 


Dabei ist ®, der Vakuumvektor, und die /, sind frei verfiigbare Para- 
meter mit 0</,<1. Wesentlich ist, daB die einzelnen Faktoren im 
Operatorenprodukt miteinander und mit allen e, die nicht in ihnen vor- 
kommen, kommutieren, da jeder Faktor nur gerade Potenzen von e€ 
enthalt. Der Zustand Y, gehort nicht mehr zu einer bestimmten Teil- 
chenzahl N,, was jedoch im limes N)->oo belanglos ist **. 

In der vorliegenden Arbeit wird gezeigt, daB der Ansatz von BCS ein 
Sonderfall aus einer allgemeineren Gruppe von Eigentunktionen ist, und 
daB sich diese durch kanonische Transformationen darstellen lassen, 
wodurch sich die Rechnungen noch weiter vereinfachen. Zu diesem 
Zweck wird zunichst einmal der formale Apparat dieser Transformatio- 
nen mit einiger Ausfiihrlichkeit entwickelt. Das Ziel ist dabei, ein all- 
gemeines Schema zu gewinnen, auf Grund dessen man jeden Spezialfall 
mit méglichst wenig Arbeit durchrechnen kann. 


* Wir heben im folgenden nicht besonders hervor, daB es sich bei k (und 
weiter unten bei g) um einen Vektor handelt. 
**x Vel. FuBnote auf S. 620. 
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Bei der Anwendung dieses Verfahrens auf die BCS-Theorie ergibt 
sich vor allen Dingen eine durchsichtige Berechnung der Zustands- 
summe, wobei herauskommt, daB es unnétig ist, zwischen ,,reellen Paa- 
ren’ und Einzelanregungen zu unterscheiden. BoGoLJuBow u. Mitarb. 
[2], [3] haben ktirzlich die Ergebnisse der BCS-Theorie auf anderem 
Wege erhalten (Stérungsrechnung, Summation der ,,Hauptgraphen”), 
wobei kanonische Transformationen benutzt werden. Auch aus diesem 
Grunde erscheint es uns angebracht, die unitaren Transformationen 


vom allgemeinen Standpunkt aus zu untersuchen. 


II. Allgemeine Definition der Eigenfunktionen 


Es sei ein System von Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren 
c*(Q), e(Q) gegeben, die den iiblichen Plus-Vertauschungsrelationen 
gentigen. @Q steht fiir alle Bestimmungsstiicke eines Zustandes (also 
etwa Impuls und Spin). Wir fassen nun die Zustande in Gruppen von je 
zusammen und numerieren sie mit zwei Zeichen g, Aso, daB gq die Gruppen 
und A die Zustande innerhalb einer Gruppe unterscheidet. Wir wahlen zu- 
nachst eine feste Gruppe g, und definieren einen unitaren Operator U,, 
auf folgende Weise: Es sei 


GS eke, (2) 


qo 


wobei X, eine hermitische Linearkombination aus Operatoren ¢7 ,, 
C,,,a tir festes gy ist, in der nur Produkte aus einer geraden Anzahl dieser 
Operatoren vorkommen. Da die Operatoren aus verschiedenen Gruppen 
antikommutieren, wird auf diese Weise erreicht, daB die zu verschiedenen 
Gruppen gehérigen U, untereinander kommutieren. In Verallgemeine- 


rung von (4) setzen wir jetzt: 
Y= [| U,®, = UG,. (3) 
q 


Man kann nun die bekannte Technik der kanonischen Transformationen 
ausnutzen, statt der Vektoren die Operatoren zu transformieren. Da die 
Operatoren, die zu einer Gruppe gehéren, eine endliche Algebra bilden, 
und mit allen ¢, die zu anderen Gruppen gehéren, vertauschbar sind, 
kann man die transformierten Operatoren 


ie == + ag fig: 
CEL U €,,,,U = OG 
explizit ausrechnen. 


Will man diesen Formalismus auf ein Elektronengas, bei dem die 
Zustande durch Wellenzahl und Spin gegeben sind, anwenden, so muB 
die Gruppeneinteilung derart gewahlt werden, daB sich auf einfache 
Weise angeben laBt, zu welcher Gruppe jeder Zustand gehért. BCS 
fassen z.B. (k, +), (—R, 4) zu einer Gruppe zusammen, und man kann 


Zur Theorie der Supraleitung 615 


dann die Wellenzahl k zur Unterscheidung der Gruppen benutzen*. In 
diesem Falle ist 


Ate, ae Ay Chr CLpy + Ay hy Cha o> a, C7, C2 Ce C5y, (4) 


wobei in den nicht angeschriebenen Termen rechts immer ein Vernich- 
tungsoperator steht, und die verfiigbaren Parameter ay,..., a, noch 
gewissen Bedingungen geniigen miissen, damit X hermitisch ist. U 7 mu 
dann die gleiche Form haben, nur mit anderen Konstanten A ; an Stelle 
der a;. Wenden wir das auf den Vakuumvektor @, an, so folgt, weil 
ed, —0, 

U,, Po = (Ay + 41 Bf) Dy. 


Wegen der Unitaritat von U muB noch |A,|? + |4,|?=1 sein. Man 
kommt also wieder auf (1) zuriick. Das wird etwas anders bei angeregten 
Zustanden, da es jetzt eine Rolle spielt, ob z.B. A, gleich Null ist oder 
nicht. 

Wir wollen uns im folgenden auf Transformationen beschranken, bei 
denen die Zustaénde paarweise zusammengefaBt werden. 


III. Unitare Transformationen mit gepaarten Operatoren 
Es seien u und wv zwei verschiedene Vernichtungsoperatoren [z.B. 
u=c(k, t), v=e(—k, +)], die zusammen mit ihren hermitisch Adjun- 
gierten u* und v* den Plus-Vertauschungsrelationen 


U4, 4 Py; «alle anderen { }—0 (5) 


geniigen. Offensichtlich lassen sich acht Produkte bilden, die in den 
u, u*, v, v* von gerader Ordnung sind: die 1, die sechs Zweicrprodukte 


Neu —— TRG Vom By 


V1 C; p=vn (6) 


und das Produkt aus allen vier: 
‘we ue =—nn,=—b*b=p* p—n,. (7) 


Wir wollen einen Uberblick iiber die Gesamtheit aller unitaren Ope- 
ratoren exp (7X) gewinnen, wobei X eine Linearkombination dieser acht 
Produkte ist. Dazu erweist es sich als zweckmaBig, neue Linear- 
kombinationen zu benutzen, auf die folgender Satz fiihrt: 


* Allgemeiner kénnte man die vier Zustande k +, ky, —k +, —k ¥ betrachten 
und sie entweder paarweise oder alle vier zusammenfassen. SchlieBlich konnte 
man zu noch groBeren Gruppen gelangen, indem man jeweils alle Impulse zusammen- 
faBt, die in die Eckpunkte eines regularen Polyeders weisen. 
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Es sei A ein Operator, der den Gleichungen A2=0 und AA*A=A 
geniigt. Dann erfiillen die Operatoren 


3 =A SA; Sj A Ay as —A*A; I[=A*A]|AA* 
die Relationen: 

SS DO Ray) Spa a a ee 
sie sind also isomorph zu den drei Pauli-Matrizen und der Einheit. Esist zu 
beachten, daB Inicht mit dem Einheitsoperator identisch zu sein braucht. 


Die Voraussetzungen dieses Satzes sind erfiillt fiir d =b und A=p. 
Folglich geniigen die beiden Gruppen von Operatoren 


s,=—b*+b 
S,=1(b*—b 
p= al ) on 
S2=— 00" bV0E 1 it, 
1 = b*b--0607=1-— n,n, 2, 
=p Pp 
t, =1(p* —p 
2 (pp) (ob) 
i; = pp’ —p p=—n,—Nn, 
Lap Pp Ppp at - 2, 
den Gln. (8). AuBerdem ist 
fh ttl (10) 
und 
AY Aw Fy Ra (11) 


Wegen (41) und (8) verschwinden tberhaupt alle Produkte zwischen 
, s-GroBen‘ und ,,f-GroBen“. 

Die allgemeinste unitare Transformation vom Typ (2) hat also jetzt 
die Form 


; as ‘ ges 
US lege s patted gis o (12) 


a 


Dabei ist &-S = 0,8, +25, +,83; die vier unitéren Operatoren sind 
untereinander vertauschbar. Man kann sich leicht iiberlegen, daB jeder der 
Operatoren u*, v* wund v durch U in eine Linearkombination aus allen 
vieren transformiert wird. Diese Tatsache sei fiir das Folgende festgehal- 
ten; es ist nicht notwendig, die Transformation explizit auszurechnen *, 


* BoGoLjuBow [2] fiihrt eine spezielle kanonische Transformation vor der 
Eliminierung der Schallquanten durch und mu8B deshalb die transformierten 
Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren ausrechnen. Wenn man vom Bardeen- 
schen Hamiltonoperator ausgeht, benétigt man, wie sich zeigen wird, nur die 
Transformationen fiir die Paarprodukte (0). 
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Der Operator (12) enthalt die acht reellen Parameter a; und B;. Um 
festzustellen, welche davon wesentlich sind, und wie sie sich bei der 
Transformation auswirken, miissen wir uns jetzt mit dem Hamilton- 
Operator des Problems befassen. Er sei in der Form 


HS E(Q)€*(Q)€(Q)+ 
s | oa , t a8 rs , , 1) 
+E DY V(Qr02| Or 0s) €*(Q) €* (02) e(@H) e(Q)) 
Q1 02 ¢ 1 QO 
vorgegeben. GemaB Abschnitt II werden die ¢(Q) irgendwie paarweise 
mit den Operatoren u(q), v(q) identifiziert. Diese geniigen bei gleichem q 
den oben angegebenen Relationen, wahrend Operatoren zu verschiedenen 
gq miteinander antikommutieren; zu jedem gq gibt es einen unitdren 
Operator U, der Gestalt (12), wobei nach (2) und (3) die U, zu ver- 
schiedenen g vertauschbar sind. Die Umschreibung auf die wu, wv fiihrt 
(13) uber in* 


+ = 
H = D{E,u; u, + €,0; 0 + 
q 


r r , + + 
+E DL {Vir 92 | 2192) Wy, My, Me, My, + Vo(G 2] 1 F0) Oy, U7, Pug Pat + (14) 
9192.45 % 
= a Vaw (M1 q2|% q2) U, Ui, A A 
919294 9% 


Es sei WY irgendein Zustandsvektor; der Erwartungswert von (14) ist 
dann gegeben durch 


(wu) (v) 
(YW, AP) = X{E.01(9|9) + &erlg, 9} + 
a , (uu) Fig” , (vv) 
+4 > ws 02 (91.92| % 2) + Vy 02 (11% 


1%)}+ (45) 


91.92%; Is 
(uv) vr 
+> {Vin Oe (71 92| 21 92) - 
1.92%; To 


Die Dichtematrizen o sind folgendermafen definiert [4]: 


( 
0, (qq) = (Bus u, Y) = (Y, n, ¥) 


(16) 
(v) 
04 (q|q@) i (CZ 0 Ug He) == (Es n, Y) 
(uu) eae yw ee ; Wy 
Oo (9192/9199) = (WY, ug, Ug, Ug, Ug ) 
(uv) el ae 
02 (9192| 9192) = (F, up, Uy, 0g, Ug, F) (17) 


(vv) PaaS; + + Pre ae 

02 (4192| 14) = (Y, Og, Uq, Vge Ug Y). 

Die Einfiihrung der Dichtematrizen hat den formalen Vorteil, die Wirkung der 
unitaren Transformation studieren zu kénnen, ohne auf die Form des Hamilton- 
Operators und die spezielle Wahl der Paare Ricksicht nehmen zu miussen. 


* Allgemein gabe es in (14) noch weitere Terme. Diese treten jedoch bei spin- 
unabhangiger Wechselwirkung und den unten diskutierten Paarzuordnungen nicht 


auf. 
AAs 
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Wir wenden die unitére Transformation in der Weise an, daB wir 
setzen 


~=-UO, U=T[]U,, (18) 
q 


wobei, und das ist fiir das Weitere wichtig, ® die Gestalt 
Da Co ACO (eC ee (19) 


haben soll, also aus dem Vakuum durch Multiplikation mit einem ein- 
fachen Produkt von Erzeugungsoperatoren hervorgehen soll. Wie die ® 
bilden auch die ¥Y eine Basis im Hilbert-Raum (allerdings nicht mehr zu 
jeweils konstanter Teilchenzahl). 


Wir walzen nun in (16), (17) U auf die Operatoren tiber und erhalten 
Zeid: 


(wa 
ue = (Dieta; 7a, ae Oe (20) 


wo ‘u(q) = U*u(qg) U, wie wir feststellten, eine Linearkombination der 
ut, vt, u, v ist. Wir bekamen also jetzt eine umstandliche Summe von 
256 Gliedern. Diese vereinfacht sich aber betrachtlich, wenn man die 
spezielle Struktur der ® nach (19) beriicksichtigt. 

0, ist namlich nur dann von Null verschieden, wenn wenigstens in 
einem der 256 Produkte von vier Operatoren jeweils zwei Erzeugungs- 
und Vernichtungsoperatoren zu gleichem qg auftreten. Das ist jedoch 
nur dann méglich, wenn von vornherein von den vier Vektoren q,, 2, 
91» 72 je Zwei paarweise gleich sind. Man kann also bereits vor der Trans- 
formation die @ reduzieren, indem man die Anteile abspaltet, die [fiir 
Zustandsvektoren vom Typ (18)] ohnehin verschwinden. Die @, in (16) 
sind schon reduziert; fiir die 9, ergibt sich Tabelle 1. 


Tabelle 1. Reduzierte Dichtematrizen 


99,-95 %q2~9% | 2n-¢, G—a" | 09,» Ogg’ 
(uu) ny, (1) Ny (qo) 
OS | Oguri) = My (J) My, (Jo) | 6) 
oF My (44) Mo (Ga) — p* (4) P (42) b* (q,) b(q4) 
os _ pallets: i) : 
(vv) mn, (44) nN, (42) | | 
Q2 — 00-42 n,, (4) ie my (qr) A (72) | y 
Anm. a+ I. a 1 


Die Tabelle 1 ist so gemeint, daB man die reduzierten Anteile der 9, 
erhalt, indem man die Erwartungswerte der Operatoren einer Zeile mit 
den dariiberstehenden 6-Produkten multipliziert und addiert. 6+ ist 
gleich 1 fiir @ =0 und verschwindet fiir @ +0. Der Fall g,=9,= dz qT 
ist immer in der ersten Spalte beriicksichtigt. 
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Bei der Rechnung ergeben sich noch einige weitere Einschrankungen. 
Die Anteile der ersten Spalte stellen die mittlere Wechselwirkung dar. 
Thr Beitrag zur Energie ist fiir einen N-Teilchenzustand unabhangig 
von diesem und proportional zu N(N —1). Solange man sich nicht fiir 
Absolutwerte der Energie interessiert, kann die erste Spalte weggelassen 


werden. Ferner stellt sich heraus, daB wegen des Impulssatzes bei ee 


entweder nur der Beitrag der zweiten oder nur der dritten Spalte iibrig- 
bleibt (vgl. Abschnitt IV). 

Der Tabelle 1 entnehmen wir, daB lediglich die Transformations- 
formeln fiir die b, p und n benétigt werden, und nicht die fiir die w und v. 
Ferner kann man sofort erkennen, welche Parameter in der allgemeinen 
Transformation (12) wesentlich sind. Nach der Transformation wird 
jedes @ dargestellt als Erwartungswert irgendeines Polynoms in den 
b, p und n beziiglich ®. Wegen (19) verschwindet jedoch hiervon alles, 
was nicht rein von den n, und n, abhangt. Geht man vor der Trans- 
formation gemaB (9) zu den s, und f, iiber, so folgt aus der oben auf- 


gewiesenen Isomorphie zu den Pauli-Matrizen, daB die $ und t durch U 
orthogonal transformiert werden. Auf die Dichtematrizen ist eine solche 
Drehung aber nur dann von EinfluB, wenn die 3-Komponenten (die allein 
die nm enthalten) gedndert werden, d.h. wenn die Drehachsen in der 
4,2-Ebene liegen. Wir kénnen uns daher beschranken auf den unitaren 
Operator 


aie : 
1— (S,cosg~+s,sin g) 


aa : 
—i— ) lies (tf, cosy-+ € sin yp) 
G=ST; S=[]e ? Li) [ek eee) 
Bi q 


, 


wobel 


Mit ihm wird z.B. 


Uts,U= _  s,sinacosg + $,(1 — cosa) sing cos g + 

+ s, (sin? m + cos « cos? g) 

U*s,U = — s,sinasing + 8, (cos? + cosa sin? g) + (22) 
+ s,(1 — cosa) sin py cos p 


U+s,U =  s,cosa + (Ss, sing — 8, cos @) sing. 


Die Ersetzung von «, y durch f, p liefert entsprechende Formeln fiir 
die t;. In Tabelle 2 sind die Transformationsformeln fiir die Operatoren 
b, p, n, und n, angegeben, wobei wir gleich die Terme, die s,, 8, baw. t,, t, 
enthalten, weggelassen haben, weil sie keinen Beitrag zum Erwartungs- 
wert mit @ liefern. 

Da @ stets Eigenvektor zu s, und #,, oder, was dasselbe bedeutet, 
zu den n, und n, ist, gilt fiir den Erwartungswert einer beliebigen 
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Funktion der Teilchenzahloperatoren 
(DFG. Mig. .05 agen) ©) Ca ai re oe (23) 


wobei die 7, und 2, auf der rechten Seite unabhangig voneinander die 
Werte 0 oder 1 annehmen kénnen *. 

Zusammenfassend laBt sich jetzt fiir den Erwartungswert (YW, H VY) 
folgende Rechenvorschrift geben: Man schreibt den urspriinglichen 
Hamilton-Operator (13) auf Grund der gewahlten Paarzuordnung in die 
Form (14) um und entnimmt daraus die Funktionen €,,, €,, V,, V, und V,,- 


Tabelle 2. Unitdéve Tvansformation der wesentlichen Operatoren 


A | U+ AU 
b | $ S,sinae—?*P? + --- 
Pp aes BORE 
se | 3 (1 — 8, cosa — t, aria 


" | $ (1 —S,cosa + t, cosf) + 


s,=1—n,—n,, =n, nN, 


Dann setzt man 


VOW 7) = Vu(9a'|9'9) 
VO" 7) = V.(9a'|9'9) 9 oA) 
VSG, ¢') = Vani ’) ; 
V9’) =Vae(9q'|9'9) 
und hat (ss=s3(g), s3 =, (q’) usw.) 
(VoAY) — ELLEn 1 —s, cos a—ts cos B) + E, (1 —S, cos a +¢5 cos B)}+ 
+1 > Vg, 7’) s383 sina sin a’ e~1(-") — 
q+ 
—i> V(qg, 9’) ttgsin B sin B’ e~*¥—-¥) — (25) 
g+q 
—1 2 AV (7, 7’) (1 — s3 cos a — ft, cos B) (1 — $3 cos a’ — ty cos B’) + 
q+9 
+ Vg, 7’) (1A—sgcosa + t, cos f) (1 — s3cos a’ + t3 cos B’)} 


Die mittlere Wechselwirkung, die der ersten Spalte der Tabelle 4 
entspricht, ist in (25) weggelassen worden. Die s,, s3 und ¢3, ¢3 sind 
Zahlen, die die Werte —1,0,-+41 annehmen kénnen. Wegen der 


* Der Anzahloperator ist N = >) (1—s,). Mit Hilfe der unitaren Transfor- 
mation erhalt man unmittelbar: (VW, N? W) —(W, NW)?= > (4 — (n,— N,)7} sin? a. 
Daraus folgt, daB mit wachsendem Volumen @ die relative Streuung an meiehens 
zahl wie 1/V2 abnimmt. 
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Impulssatz-Deltafunktion, die in V,,, enthalten ist, wird eine der beiden 
Funktionen V“), V (oder sogar beide) verschwinden. 


IV. Die Theorie von Bardeen, Cooper und Schrieffer 


Als Anwendungsbeispiel behandeln wir die BCS-Theorie in der neuen 
Darstellung. Der Hamilton-Operator fiir die Elektronen sei in der Form 


H = > €(k) e* (ko) e(ko) + 


ko 
eee ; ; 26 
<= = = V (Ry Ro| Ry Rp) €* (Ry Oy) €* (Ry Ga) € (R305) € (Ry 0) 28) 
Tr kik oy 
ky Ry og 
vorgegeben. 2 ist das Normierungsvolumen und 
E(—k) = E(k); Vy 1 Rg) = (ky, ky) (En Fa ae (27) 


vu (Ry ers (Ry, Rive 


Wir fassen Elektronen von entgegengesetztem Spin und Impuls zu 
Paaren zusammen, so dafi die Zuordnung lautet: 


w(q) = e(R) ss 
v(q) =c(—F 4). 
Mit Hilfe von (27) folgt, wenn qg wieder durch k ersetzt wird: 
Cg ers CMF) 
Vie) = V0 = o(b, B) (29) 
VOR, B= oe k’) 
V (k, k’) = 
und damit 
AH as IGS OS = DEH) (1—s, cos a) + 
caryep ted v(k, Rk’) S383 Sina’ singe (?—#) — (30) 


it , 4 ny 
= v (k, k’) {(1— s, cosa) (1 — s3 cosa’) + t, 44 cosB cos B’} 
102 ( ) {( 3 )( 3 3 


BCS machen fiir das Matrixelement der Wechselwirkung den Ansatz 


—V fiir |e(k) —C| <ho, 
QO sonst 


e(k’) —C| <ho 


v(k, k’) = (31) 


£ ist die Fermi-Grenzenergie, m bedeutet eine mittlere Gitterfrequenz, 
die wie V, als vorgegebene Konstante anzusehen ist. 
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Die letzte Summe in (30) stellt den Erwartungswert der Austausch- 
energie fiir Elektronen gleichen Spins dar, mit (31) erhalt man hierfiir 


fy (RR) {mma + m5 0;}) 


OU es (32) 
= — ~% {AN,(AN,—1) + AN, (4N,—1)}. 


~O 


AN, ist der Erwartungswert des Anzahloperators aller Elektronen mit 
Spin +, die sich in der Energieschale € —iiw<€ (k) <¢ + fw befinden. Da 
dieser Erwartungswert konstant bleibt, wird die Austauschenergie durch 
die unitaire Transformation nicht geandert und kann (wie bei BCS) weg- 
gelassen werden. Es ist also 


(HY = >" E(h) (1 — 53 C084) mies ssinae*?/", (33) 
: 


Wir suchen jetzt das Minimum von <H) als Funktion der «(k) und 
p(k) unter der Nebenbedingung konstanter Teilchenzahl 


alibi RSS oa (34) 
Bei gegebenem « (f) liefert die Variation nach @ sicher dann das Minimum 
von <H)>, wenn |2's, sin « e~'”| maximal wird, d.h. wenn alle Terme 
dieser Summe reell positiv sind. Das bedeutet p=0 oder p=a. Da 
das Vorzeichen in sin « absorbiert werden kann, darf man von vorn- 
herein g=0 setzen. Fiir den hier betrachteten Ansatz ist also nur die 
spezielle, schon implizit von BCS benutzte Transformation 


Se 35) 
von Einflu8. 


Zur Variation nach den « fiihren wir € als Lagrangeschen Multi- 


i 
plikator ein und fordern 6(<H) —¢ CN Se 0g Mit 
é=€—C (36) 
gibt das 
Ty {Shela st 
esa = [38 (2 ss sina’) cosa fiir tee (37a) 
0 lel >ho; 
man hat offenbar zu setzen 
cosa =— 1 fi ée<—hw b 
ur 
cosa=-+ 1 E> Jim, bye) 
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Die entartete Integralgleichung (37a) 1aBt sich leicht lésen, indem man 
setzt 
ho 
: YD . : 
7 >) Sssina = 2s | S3sina dé = & . (38) 
—ho 


D(e) de ist dabei die Anzahl der Zustande mit einer Energie ¢, de fiir 
Q=1. Wir bekommen fiir |e|<ha 


Ot eee Sa. (39) 


sin % = ~ 
vate Ve+ e 


Einsetzen von (39) in (38) ergibt fiir e, die Gleichung 


iw 


ADV sy de 
—— f ee (40) 
—hw 
Wir betrachten zunachst den Grundzustand: n,=n,=0, dh 
$3=1 [in (19) ist dann @=@,]. Aus (40) folgt 
1p 1 
hw ioe on a2) i (41) 
~ DoV% 
Fiir den Erwartungswert <H), erhalten wir 
A Ey j 2D, (hw)? 
Dena fenmac— 2h ay 
0 


Der erste Term ist die Energie eines Fermi-Gases aus freien Teilchen, 
der zweite gibt die Energieerniedrigung, die man fiir die besseren Va- 
riationseigenfunktionen bekommt. Dabei wurde V,>0 vorausgesetzt. 

Fiir <0 ware der zweite Term in (42) positiv; man sieht ohne Rechnung, 
daB ells bei sin g = 0 minimal wird. Im Falle abstoBenden Potentials ist also eine 
einfache Determinanteneigenfunktion (obwohl sie eine schlechte Naherung sein 
kann [5]) immer noch besser als alle BCS-Funktionen. Aus dem Versagen ihrer 
Methode fiir ¥)<0 (d.h. Uberwiegen der Coulomb-AbstoBung) folgern BCS, daB 
in diesem Falle keine Supraleitung auftreten kann. Empirisch scheint dieser 
SchluB richtig zu sein [6], theoretisch stellt er einen schwachen Punkt der Theorie dar. 

Mit der eben fiir den Grundzustand berechneten unitaéren Transfor- 
mation bekommen wir den Erwartungswert <H) in einem beliebigen 


Zustand (18) durch Einsetzen von s;=1—mn,—, in (33): 


(WHY) = (PF, 1%) +65 THe (m, +1,) + 
hk € é 


ae teletie , 6) 
— 2 |e =-€ (My as Ny) 40 (> Vato (Ny ae n,) ¢ 
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In dieser Gleichung kénnen ,(k) und n,(k) unabhangig voneinander 
die Werte 0 und 1 annehmen. Damit (Y, HY’) als Energie eines ange- 
regten Zustandes betrachtet werden darf, miissen die m,, 1, allerdings 
so gewahlt werden, daB (YW, NW)=(¥%, NY) ist, d.h. daB der Er- 
wartungswert der Elektronenzahl konstant bleibt. Diese Nebenbedin- 
gung fiihrt zu 

» ee | (44) 

ye + & 

Das zweite Glied in (43) darf daher weggelassen werden, und wir konnen 
(43) interpretieren als ein System von Teilchen mit den Energiestufen 


Vote und einer wechselseitigen Anziehung, dargestellt durch die 


letzte Summe. Fiir die niedrigste Anregung folgt (W%), HY) + 2&9; es 
ergibt sich also im Spektrum eine Energieliicke von der GréBe 2é9. 
Die so erhaltenen ,,Energien“ der angeregten Zustande sind zunachst 
einfach Erwartungswerte von H beziiglich irgendwelcher zu YW ortho- 
gonalen Zustandsvektoren. Selbst wenn YW, der exakte Grundzustand 
ware, brauchen diese Y noch keine Eigenvektoren, und damit die 
(WY, HY) keine guten Naherungen fiir die Energien der angeregten Zu- 
stande zu sein. Es 1a8t sich in der Tat zeigen, daB man fiir das Term- 
system von H eine bessere Naherung als (43) angeben kann, wenn man 
fiir verschiedene Termgruppen verschiedene unitaére Transformationen 
wahlt. Die Méglichkeit hierzu ergibt sich aus der Tatsache, da U als 
Produkt der S, mit allen £, vertauschbar ist. Sind ® und @’ zwei Vek- 
toren, die nicht den gleichen Eigenwert zu den t, haben (die sich also 
in den Einzelanregungen unterscheiden), so ist (U 6’, U?) ®) =0 auch 
dann, wenn U™ und U®) verschiedene unitére Operatoren sind. Die 
Zustandsvektoren zerfallen also in Klassen, die zu verschiedenen Einzel- 
anregungen gehdren, und in denen man unabhangig voneinander den 
Grundzustand nach dem Ritzschen Verfahren bestimmen kann. Auf 
jeden so ermittelten Grundzustand baut sich dann ein System ange- 
regter Zustande auf, die sich durch verschiedene Paarbesetzung unter- 
scheiden. Das entstehende Termsystem von H hat eine recht kompli- 
zierte Struktur. Gliicklicherweise braucht man sich, wie wir gleich sehen 
werden, bei der Berechnung der Zustandssumme darum nicht zu kiim- 
mern. 

Wir kommen jetzt zur Thermodynamik. Wenn dH, und N, die 
simultanen Eigenwerte eines Hamilton-Operators H und des Teilchen- 
zahloperators N sind, so ist die Freie Energie gegeben durch 


P=—> ~ log Z(z,£) (45) 
mit 
Te Sipe be 
rl eae eae (46) 
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Die Konstante € ist aus der Gleichung 


F 


| fab) 


ewe (47) 
zu bestimmen. Die Eigenwerte des vorliegenden Problems sind nicht 
genau bekannt. Wir kénnen jedoch einen Satz von PEIERLS [7]* an- 
wenden, nach dem man eine untere Grenze fiir die Zustandssumme Z 
und damit eine obere Grenze fiir die Freie Energie / erhalt, wenn man 
in (46) die Eigenwerte der Operatoren durch ihre Erwartungswerte 
beziiglich einer beliebigen Basis ersetzt. Eine solche steht uns aber 
nach (18) in der Form Y,=U@, zur Verfiigung. Damit wird F ein 
Funktional von U [wegen (35) hier nur von den « abhangig], und man 
erhalt einen Naherungswert fiir die freie Energie im Sinne des Ritzschen 
Verfahrens, indem man F als Funktion von U zu einem Minimum macht. 
Die Erwartungswerte der Operatoren H und N entnehmen wir (33) und 
(34). Fiir die , und , (die lediglich in der Verbindung s;=1—n,— 1, 
vorkommen) sind unabhangig voneinander die Werte 0 oder 1 einzu- 
setzen. Als Vorteil der unitaren Transformation ergibt sich hierbei, daB 
die formale Sonderstellung, die die ,,reellen Paare“ bei BCS haben, gar 
nicht erst in Erscheinung tritt. Wie im Anhang 2 bewiesen wird, be- 
kommt man F als Minimum von 


y= NEB jainte ti CNY nu, tee - ae {n log n + (1—n) log (1—1)}, (48) 


u,v 


wobei die ,, 1, und « als kontinuierliche, unabhangige Variable zu 
betrachten sind. Da % in den w und v véllig symmetrisch ist, kann man 
von vornherein n,=n,=/(k) bzw. s,=1—2/f setzen. Die Variation 
von (48) nach « ergibt wieder die Bezichungen (37) bis (40) mit 1—2/ 


an Stelle von s;. Die Variation nach f liefert fiir |e|<fw 


= aes (49) 


Vara +4 


1 


Aus (49) und (40) folgt als Bestimmungsgleichung fiir &9(t): 


ho ! 
Ly Ae f Edema |. (50) 
Do Vo Ve +e \ etlestet ' 
0 


Mit ¢9(r) ist dann die Verteilungsfunktion (49) festgelegt. Die Berech- 
nung der ZustandsgréBen ist von BCS durchgefiihrt worden und braucht 


hier nicht wiederholt zu werden. 


* Siehe Anhang 1. 
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Es soll noch gezeigt werden, da man recht zwangslaufig zu der von BCS 
benutzten Paarzuordnung von Elektronen entgegengesetzten Spins und Impulses 
geftihrt wird. 

Zunachst betrachten wir die Zuordnung 


w(g) = e(h 4) (51) 


Die Partner haben also wie vorher entgegengesetzten Spin; die Impulszuordnung 
soll dagegen allgemeiner durch eine umkehrbar eindeutige Funktion g(f) erfolgen. 
Die Umschreibung von (26) auf (14) ergibt 
Ey = E(9), & = E (A (9) 
Va = V(4192| 9192) 
Vi, = V (h (qs) (4a) | 2 (91) * (4)) 
View = V (G14 (42) | 91 2 (93)) 


dabei ist k =h(q) die Umkehrung von g=g(k). Nach dem auf S. 620 angegebenen 
Rezept wird 


Wad) = Vaq'\q'9) 

Wy (a,.9') = V (h(g) hq’) | 2(9‘) 2 (9) (53) 
VS (g,q') = V (gh(9)\q' hq) 

VO(q, 9g’) = V (qh(q’)\ a’ h(Q))- 


Der Impulssatz ist bei V™ immer erfiillt. Dagegen schlieBen, wie schon friiher 
bemerkt, Vs) und V® einander aus: VS) tritt nur auf, wenn h(q)=—qta 
(a ist ein konstanter Vektor), der Fall entgegengerichteter Impulse k, —f ist 
hierin enthalten. Von V merkt man nur etwas, wenn die Zuordnung lautet: 


h(g)=q +a. 


Ist die Wechselwirkung im Ortsraum geschwindigkeitsunabhangig, d.h. 
u(k, k’) =v(k —k’), so wird sich der Vektora in ihr tiberhaupt nicht bemerkbar 
machen. Strenggenommen ist nun das Matrixelement von BCS geschwindigkeits- 
abhangig, weil es e(k) enthalt. In den Fallen, wo der Vektor a wichtig werden kann 
(Transportvorgange), wird man ihn jedoch nur in H) und nicht in der Wechsel- 
wirkung beriicksichtigen. Die durch die Zuordnung k, —k-+a entstehende Un- 
symmetrie wird offensichtlich dadurch wieder ausgeglichen, dai man den Ursprung 
des k-Raumes um a/2 verschiebt. 


Die Zuordnung k, k +a ist fiir den speziellen Ansatz (31) nicht zu gebrauchen, 
denn die Wechselwirkung V“) beeinfluBt in keiner Weise den Grundzustand, weil 
fiir fg in (25) Null einzusetzen ist [abgesehen davon, daB V nach (31) das falsche 
Vorzeichen hatte]. Uberhaupt lat sich sagen, da® die T-Transformation erst dann 
ins Spiel kommt, wenn Einteilchenanregungen wesentlich sind; f, ist im Mittel 
nur dann von Null verschieden, wenn die mittlere Besetzungszahl der Elektronen 
mit Spin + von der mit Spin | abweicht (Paramagnetismus). 


Es bleibt noch der Fall zu untersuchen, da8 Paare zu gleichem Spin gebildet 
werden. Ahnliche Betrachtungen wie die eben durchgefiihrten (man darf jetzt 
fiir jede Spinsorte nur iiber die Halfte des k-Raumes summieren) zeigen jedoch, 
da®8 fiir den BCS-Ansatz (31) diese Art der Paarung wirkungslos ist. Der Grund 
hierfiir liegt in der Eigenschaft v(k, k’) =v(k, — hk’) von (31), was zur Folge hat, 
da8 tiberhaupt kein V(5)-Term auftritt. 
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Anhang 1: Beweis des Peierlsschen Satzes 


Gegeben sei ein hermitischer Operator H mit den Eigenwerten ¢, und den Eigen- 
vektoren y,. Fiir ein beliebiges vollstandiges Orthonormalsystem g, seien = 
(~, H m,) die Erwartungswerte von H. Dann ist 


Dts) SU len) 

k k 
vorausgesetzt, da die Summe auf der rechten Seite existiert und die Ableitung /’ 
eine monoton anwachsende Funktion ist. 

Dieser Satz wurde von PEIERLs [7]* gefunden. Wir geben hier einen sehr 
einfachen Beweis, der uns von Herrn Dr. TrrtMann** freundlicherweise zur Ver- 
fiigung gestellt wurde. 

Nach Vor. ist f(#) eine gegen die +-Achse konvexe Funktion. Es gilt daher fiir 
P20; a= 1: 

t(D Pi &;) = » Pf (e) s 
Andererseits ist 


Nk = Deri ki Cri = |(Pr Yi) |? =O 
t 
mit 
Des = 1, Doni = 1 
R F 


Es folgt also 
Df (ng) i LAX cri #5) = papans ede) = Dif (&) - 
k hk \S / k 4 a 


Die Vertauschung der Summationen ist leicht zu rechtfertigen, wenn na f(&)<o. 
V 


Anhang 2: Berechnung der Zustandssumme 


Auszuwerten ist die Zustandssumme (j= — tC) 
Zig, pss Sie t8 eN, (24) 
Dabei sei , 
H = Yia(ki) (hi) + SH (3) (A;) 2 (h;))? (2.2) 


N = Dv (kj) n(h,)- 


Zu summieren ist iiber alle Wertesysteme {n(k,)}, wobei die » unabhangig vonein- 
ander die Werte 0 oder 1 annehmen kénnen. Das Normierungsvolumen 2 muB8 
hier explizit eingefiihrt werden, damit der Grenziibergang 22> co gemacht werden 
kann. Im folgenden schreiben wir einfach a; anstelle von a(k;) usw. 
Wir fiihren die Abkiirzungen 
ye ayn; = A 
Loin = B (2.3) 
7; = N 


ein und nehmen an, die Einheiten von t und y seien so gewahlt, daB die a;, b;, »; 
ganze Zahlen sind. Nennen wir © 4 py die Anzahl der Loésungen von (2.3) unter der 
Bedingung »,=0 oder 1, dann ist einerseits mit is Cog Cet 


Z(t, ) = d oue ey (2.4) 


* Ein ahnlicher Beweis wurde in Unkenntnis dieser Arbeit in [8] gegeben. 
*x Mathematisches Institut der Universitat Heidelberg. 
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und andererseits 


(2.5) 


IAG Se 48 abi xt) == YS) Onsaay Bs sie Eade 
v ABN 
Dabei kann die linke Seite von (2.5) als bekannt vorausgesetzt werden; unsere 
Aufgabe ist es, durch geeignete Operationen die rechte Seite von (2.4) in (2.5) 
iiberzufiihren. Wir kénnen sofort die Auswahlvariablen 4, und +, eliminieren, indem 


fe 


wir sie gleich 3 bzw. & setzen. Mit 


Cz = DCspnd4 EN 
AN 


erhalten wir dann die beiden neuen Gleichungen 


a a 
Z(t, p) =D Cph22 =TOpe 2a", (2.6) 
B B 
G(z) = J] (1 + 0% Et 2h) =F) Cp 2? (2.7) 
B 
Die Funktion 
0° eae. 
M(z)= Yi z-te 22 (2.8) 
n=—C 


erméglicht offensichtlich die Darstellung 


Z(t, pb) = be (z) M(z) 


Wir wollen das Integral asymptotisch fiir (2—oo auswerten. Das kann nun nach 
Art der Darwin-Fowlerschen Pafintegration geschehen. Der Integrand von (2.9) 
hat auf der positiv-reellen Achse ein Minimum bei z); integriert man tiber den Kreis 
|z|=2, so tragt nur die unmittelbare Umgebung von z) zum Integral bei*. 
Wir untersuchen zunachst das Verhalten von G und ™ fiir groBes Q. Offen- 
bar gilt 
lim G(z) = (g(z))?: (2.10) 


[Bei einer Verdoppelung des Normierungsvolumens verdoppelt sich die Dichte der 
Gitterpunkte im &-Raum, und jeder Faktor in (2.7) wird durch zwei Faktoren er- 
setzt, die sich fiir hinreichend groBes Q beliebig wenig unterscheiden. | 


M(z) ist eine Jacobische #,-Funktion. Unter Benutzung einiger bekannter 
Formeln** erhalt man 


—— (log z)? 
M(z) = m(z) e?* : (2.11) 
Digi 5 
m(z) = \ = $20 s(n log} ae (212) 
27? Q 
, a log m(z) | 4% Q q ae 4 
ee a ee ee 


* Vgl. FowLer, R.H.: Statistical Mechanics. Cambridge 1955. Der Unter- 
schied zum dort angegebenen Verfahren besteht darin, da® wir hier M(z) anstelle 
einer groBen negativen Potenz von z haben. 

*x Vel. MAGNUS, W., u. F. OBERHETTINGER; Formeln und SAatze fiir die speziellen 
Funktionen der mathematischen Physik, S. 140, 142. Berlin 1948. 
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Der Punkt z) bestimmt sich aus der Gleichung 


i ik SS OU EM 2: { 14 @lo 
aoe ie (EH) = = Ds se al pee yada: ae 
Oa (log 2 = +94 Est § made Dg 


Der letzte Term rechts geht wegen (2.13) im limes 2-+ co nach Null, wahrend der 
erste nach einer von 2 unabhangigen Grenze By strebt. Wir bekommen also 


wobei B, aus der Gleichung 


zu entnehmen ist. Die Freie Energie wird 


1 1 : er 
Bie em log Z i —>, log (1 + Git Bobi er) _  B2 + O(logQ) (2.16) 


t 
und fiir den Mittelwert von 7; folgt 


a OLS 1 
Le Ov; gut Bo b;) em 14 5 


T 


fi= 


Dies ist eine Fermi-Verteilung von unabhangigen Teilchen mit den Energiestufen 
Ni=4;+ Byb;. Nach (2.15) ist B= QB, der Erwartungswert von B fiir diese Ver- 
teilung. Im Ausdruck fiir die Freie Energie tritt das Korrekturglied — B?/2Q 
auf, da bei der Summe iiber die scheinbaren Energiestufen 7; die Wechselwirkungs- 
energie doppelt gezahlt wird. 

Man iiberzeugt sich leicht, daB (2.15) und (2.17) die Lésung des Variations- 
problems 


mit 
v= Sy atts + a Be bs fi)? + Si Vaaee —y AOR Te Af) log (i Ta) 


darstellen, und daB F nach (2.16) gerade identisch mit yinimum ist. Damit ist 
dieses friiher angegebene Prinzip [9] fiir den besonderen Fall der Bardeenschen 
Theorie streng bewiesen. 

Offenbar l4Bt sich das hier entwickelte Verfahren auf Zustandssummen aus- 
dehnen, bei denen H ein beliebiges Polynom aus Linearformen der »; ist. 
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(Eingegangen am 17. Marz 1958) 


Wahrend einer Reise von Europa nach Australien wurden Ultrastrahlungsintensi- 
taten gemessen. Der Breiteneffekt der Nukleonenkomponente ergibt sich zu 1,78 
im Atlantischen und 1,99 im Indischen Ozean. Die entsprechenden Werte der 
Mesonenkomponente sind 1,13 und 1,16. Die Abweichungen der raumlichen Inten- 
sitatsverteilung, von denen, die der exzentrische Erddipol erwarten lat, werden 
vermerkt, und die gute Ubereinstimmung der MeBergebnisse mit den ahnlicher 
Messungen von Rose u. a. wird festgestellt. 


Einleitung 


Das Magnetfeld der Erde und modglicherweise interplanetarische 
Magnetfelder nehmen EinfluB auf die weltweite Intensitatsverteilung 
der Ultrastrahlung auf der Erdoberflache. Der Breiteneffekt, der 
Langeneffekt und Teile der zeitlichen Intensitatsschwankungen haben 
ihre Ursache in der Beeinflussung der primaren Komponente durch diese 
Magnetfelder. 

Es ist blich, vom Magnetfeld der Erde, so wie es durch Feldmessun- 
gen auf der Erdoberflache festgelegt ist, als von einem exzentrischen 
Dipolfeld zu reden. Der Dipol hat eine Neigung von etwa 11° gegen die 
Rotationsachse der Erde, sein Zentrum liegt 400 km vom Erdzentrum 
entfernt in Richtung 14° N, 154° O (geogr., Epoche 1945) [7]. Diese 
Richtung unterliegt wie andere regionale Schwankungen des Erd- 
magnetfeldes einer sehr langsamen Westdrift (Bruchteile eines Grades 
pro Jahr). 

Das Erdfeld hat seinen Ursprung zum iiberwiegenden Teil im Erd- 
innern, wie aus einer Analyse des magnetischen Potentialverlaufs her- 
vorgeht. In Abhangigkeit von der Sonnenaktivitat existieren auBer- 
irdische Ringstréme, die zu kleinen zeitlichen Schwankungen des Erd- 
feldes und damit der Ultrastrahlungsintensitat Anla8 geben. Von 
diesen zeitlich schwankenden Zusatzfeldern und von der obenerwihnten 
Westdrift abgesehen, ist das Erdfeld fest mit der Erde verbunden und 


* Jetzt: Physikalisches Staatsinstitut, Hamburg. 


Breiteneffekt der Nukleonen- und Mesonenkomponente 631 


damit an deren Rotation beteiligt. Dies wiirde auch fiir Felder von 
Wirbelstrémen gelten, die der rotierende Dipol in einem moglicherweise 
existierenden leitenden, interplanetarischen Medium induzieren wiirde. 
Die Existenz solcher Zusatzfelder wiirde wegen deren Mitbewegung einen 
Beitrag zu den raumlichen Intensitatsschwankungen der Ultrastrahlung 
auf der Erdoberflaiche leisten, den man auf Grund der Magnetfeld- 
messungen nicht erwartet [2]. 

Breiten- und Langeneffektsmessungen der Ultrastrahlung kénnen 
also der Frage auBerirdischer Magnetfelder der eben beschriebenen 
Art dienen. 

Wegen der Wechselwirkung der primaren Strahlung mit den die 
Erde umgebenden Magnetfeldern gibt es fiir jeden Beobachtungsort 
und zu jeder Einfallsrichtung einen Mindestimpuls, den ein einfach 
geladenes Teilchen haben muB, um aus der gegebenen Richtung am 
gegebenen Beobachtungsort eintreffen zu kénnen. Vertikale Abschneide- 
impulse sind zugleich tiber Azimut und Zenitdistanz gemittelte Ab- 
schneideimpulse und daher fiir die im betreffenden Beobachtungsort 
eintreffende Gesamtintensitat charakteristisch. Fiir einen zentrierten 
Dipol ist der vertikale Abschneideimpuls am Aquator (geomagnetisch) 
am groBten (14,9 BeV/c) und nimmt zu den Polen schnell ab. Es ent- 
steht ein Breiteneffekt (Minimum der Intensitat am Aquator) unab- 
hangig von der Lange. 

Jory [7] hat den exzentrischen Dipol der Epoche 1945 durch 
Hinzufiigung zentrierter Quadrupole zu einem zentrierten Dipol be- 
schrieben und deren EinfluB auf die vertikalen Abschneideimpulse als 
Funktion der Lange berechnet (Fig. 1). Die Figur zeigt, da durch den 
exzentrischen Dipol in 30 bis 40° Breite kein Langeneffekt hervorgerufen 
wird, wohl aber in Polnahe und in der Nahe des Aquators. Alle bei 
verschiedenen Langen gemessene Breiteneffektskurven sollten sich also 
bei 30 bis 40°N und S schneiden. Gemessen langs des geomagnetischen 
Aquators sollte sich ein sinusartiger Langeneffekt mit Maximum bei 
etwa 150° O einstellen. 

Die Nukleonenkomponente, gemessen in einem Blei-Paraffin-Block* 
mit BF,-Zahlrohren, ist zur Messung von raumlichen Schwankungen der 
Intensitat besser als alle anderen Komponenten der Ultrastrahlung 
geeignet [3], da sie den groBten Breiteneffekt aufweist. 

Messungen der Nukleonenkomponente wurden bereits 1948 im Flug- 
zeug durchgefiihrt [3], [4]. In Meereshohe unternahmen Rose u.a. [2] 
1954/55 Messungen der Nukleonen- und Mesonenkomponente wahrend 
zweier Reisen um den Amerikanischen Kontinent. Sie hatten folgende 


Ergebnisse : 


* Engl.: ,,Pile-geometry". 
Z. Physik. Bd. 151 42 
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In dem Breitenbereich 30 bis 45° N (geomagnetisch) gibt es einen 
ausgepragten Lingeneffekt mit Maximum bei etwa 70° Ww (geogr.). 
Dieser Langeneffekt ist nach Jory fiir einen exzentrischen Dipol nicht 
zu erwarten. 

Die Lage der aquatorialen Minima gemessen an der Nukleonen- 
komponente stimmt mit der der Mesonenkomponente tiberein. Die 
Tiefe der Minima wird bei der Mesonenkomponente durch die Schwierig- 
keiten der Temperaturkorrektur unsicher. 


& 
Ss s Ss 


des vertikalen Abschnerdeimpulses 
S 


R20 
S 
3 
N 
I-30 
3 | 1 ie | i | att | 1 | 
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780W 180 1500 1200 500 600 
geomagnetische Lange 
| ul ! | it 
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ungetahre ost. geogr Lange 
Fig. 1. Korrektur der vertikalen Abschneideimpulse des zentrierten Dipolfeldes auf Exzentrizitat nach 


Jory [1]. Kurvenparameter A = geomagnetische Breite. Stidliche Halbkugel 


Die Lage der Minima weicht vom geomagnetischen Aquator ab. 
Die MeBergebnisse lassen sich besser in einem zentrierten Dipolsystem 
beschreiben, das gegen das geomagnetische um etwa 40° nach Westen 
gedreht ist. Ein solches System hatte Srmpson [5] 1956 zur besseren 
Beschreibung verschiedener Ultrastrahlungsmessungen bereits vor- 
geschlagen. 

Die hier vorgelegten Messungen der Nukleonen- und Mesonen- 
komponente im Atlantischen und Indischen Ozean geben einen weiteren 
Beitrag zur Intensitatsverteilung in Meereshohe. 


Messungen und Korrekturen. Die Messungen wurden durchgefiihrt 
wahrend der zehnten Reise der ,,TS. Leipzig’ (Hamburg-Amerika- 
Linie) nach Australien in der Zeit vom 1.9. 56 bis 9.1.57. Die Reise- 
route der TS. Leipzig geht aus Fig. 2 hervor. 

Die Apparatur zur Messung der Nukleonen-Komponente war eine 
vereinfachte Ausfiihrung des von Simpson angegebenen Neutronen- 
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MeBblocks. Die Vereinfachung war notwendig, da auf der TS. Leipzig 
nur wenig Raum zur Durchfiihrung der Messungen zur Verfiigung ge- 
stellt werden konnte, und bestand darin, daB die auBere Paraffin- 
umhitllung weggelassen werden muBte. Hierdurch wurde ein Teil der 
Neutronenproduktion der Umgebung mitgemessen. Eine dadurch be- 
dingte Abhangigkeit der Zahlrate von weiteren, insbesondere meteorolo- 
gischen Parametern machte sich nicht bemerkbar. Der Neutronen- 
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Fig. 2. Weg der TS.-Leipzig von Rotterdam tiber Port Said nach Australien und zurtick tiber Kapstadt nach 
Bremen 


MeBblock enthielt 6 BF,-Zahlrohre und hatte eine Zahlrate von etwa 
5000 Neutronenimpulsen/Std (in hohen Breiten). Er war im Ruderhaus 
aufgestellt, dessen Dach aus etwa 7 g/cm? Eisenblech und 7 g/cm? thermi- 
scher Isolation und Verschalung bestand. Die zugehérige Elektronik war 
hochgradig gegen Schwankungen abgesichert, doch zeigen die haufig 
durchgefiihrten Eichmessungen mit einem Ra-Be-Praéparat einen leich- 
ten Gang, der wahrscheinlich auf Temperaturschwankungen beruht 
(Fig. 3). Die Lufttemperatur im MeBraum schwankte zwischen + 16 
und +39°C. Der hierdurch eventuell bedingte Fehler ist unwesentlich 
im Vergleich zu den Unsicherheiten, die durch die Korrektur der Mes- 
sungen auf zeitliche Schwankungen der Ultrastrahlungsintensitat hervor- 
gerufen wird (s. unten). 

Die geladene Komponente der Ultrastrahlung wurde — ebenfalls 
wegen Raummangels — in Zweifachkoinzidenz mit 2cm Blei und 

42* 
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rechteckiger Zahlflache bei einer Zahlrate von 11000 Koinzidenzen/Std 
gemessen. 

Die Apparatur wurde auf der Ausreise betrieben von Rotterdam 
tiber Port Said bis Adelaide, auf der Heimreise von Sydney tiber Kapstadt 
bis Bremen. 

Die Neutronenzihlrate wurde korrigiert auf Luftdruck (— 0,74 %/mb) 
und zeitliche Schwankungen der Ultrastrahlung. Zur Druckmessung 
diente ein Prizisions-Hg-Barometer. Die Ablesungen wurden auf 
Temperatur des Barometers und Standardschwerkraft korrigiert. Bei 
starkem Seegang ist die Ablesung auf 1 bis 2 mb ungenau, sonst wesent- 
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Fig. 3. Messungen mit einem Ra—Be-Praparat zur Kontrolle der Zahlapparatur (zeitliche Apparateschwan- 
kungen). Zahlrate etwa 3600 Impulse/min, 1 mC Ra—Be 
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lich genauer. Zur Korrektur auf zeitliche Schwankungen standen 
Neutronenpilemessungen von Chikago, Huankayo (0,5° S) und WeiBe- 
nau (Siiddeutschland) zur Verfiigung. Die Messungen von Chikago 
und WeiBenau (Halbtagsmittelwerte) zeigen ungefahr Ubereinstim- 
mung im ausgeglatteten Verlauf. Die Schwankungen in Huankayo 
sind durchweg kleiner. Hierdurch wird die Korrektur auf zeitliche 
Schwankungen problematisch. Sie iibersteigt jedoch nur an wenigen 
Stellen 4% und verandert nicht die charakteristischen Merkmale der 
MeBergebnisse. Fiir die Messungen oberhalb 25°N und S (geom.) 
wurden die geglatteten MeBwerte von Chikago, unterhalb 25° die von 
Huankayo genommen. 

Die Messungen der geladenen Komponente wurden nur auf Luft- 
druck (—0,18%/mb) korrigiert. 


Ergebnisse 


Die Fig. 4 bis 8 zeigen die MeBergebnisse als Funktion geomagneti- 
scher Breiten (Epoche 1945) ohne und mit Korrektur auf zeitliche 
Schwankungen. Bei den Fig. 5 und 7 erfolgte die Auftragung als Funk- 
tion der ,,Ultrastrahlungskoordinaten“ (Stimpson 1956 [4]). 

Die charakteristischen Ergebnisse kénnen den Fig. 6 bis 8 entnom- 
men werden. Es zeigt sich zunachst, daB die Lage der aquatorialen 
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Fig. 5. Breiteneffekt der Nukleonenkomponente im Indischen und Atlantischen Ozean als Funktion der 
Ultrastrahlungskoordinaten (gedrehten Dipol). Nicht korrigiert auf zeitliche Schwankungen 


Minima, sofern sie mit Hilfe der Nukleonenkomponente gemessen wur- 
den, mit denen der Mesonenkomponente iibereinstimmen, wie RosE 
u.a. [2] bereits feststellten. Die Breiteneffekte der Nukleonenkompo- 
nente sind 1,99 im Indischen und 1,78 im Atlantischen Ozean (Fig. 6 
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Fig. 6. Breiteneffekt der Nukleonenkomponente wie Fig. 4, jedoch korrigiert auf zeitliche Schwankungen 
der Ultrastrahlung 
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Fig. 7. Breiteneffekt der Nukleonenkomponente wie Fig. 5, jedoch korrigiert auf zeitliche Schwankungen 
der Ultrastrahlung 


und 7). Die entsprechenden Werte der Mesonenkomponente sind 1,16 
und 1,13 (Fig. 8). Zur Angabe dieser Breiteneffekte (definiert als Ver- 
haltnis der mittleren Intensitat oberhalb des ,,Knies“ in hohen Breiten 
zur Minimumsintensitat) mtissen Messungen oberhalb des Knies durch- 
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Fig. 8. Zweifach-Koinzidenzmessungen der geladenen Komponente im Indischen und Atlantischen Ozean 
als Funktion geomagnetischer Koordinaten. 2 cm Blei 


gefiihrt worden sein. Dies ist der Fall, wenn auch die Fig. 6 bis 8 keinen 
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deutlichen Augenschein davon geben. 


und in der Tasmanischen See 
(RATHGEBER u.a. [6}) legen be- 
reits in dem Gebiet raumlicher 
Intensitatskonstanz. Die dort 
gemessene Intensitaten  wur- 
den zusammengefaBt und ihr 
Mittelwert zur Bestimmung 
der obigen Breiteneffekte ver- 
wendet. 
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Fig.9. Auf 40°S (geomagnetisch) korrigierte Intensitat der Nukleonenkomponente von Sydney bis 
Kapstadt als Funktion der geographischen Lange 


Fig. 10. Auf 39° S (Ultrastrahlungskoordinaten nach SIMPSON 1956) korrigierte Intensitat der Nukleonen- 
komponente von Sydney bis Kapstadt als Funktion der geographischen Lange. Dazu oben: Weg der TS.- 
Leipzig in der Nahe der 39°-Breite des Ultrastrahlungssystems von Sydney nach Kapstadt 
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Die MeBergebnisse an der australischen Kiiste und im Indischen 
Ozean wihrend der Fahrt von Sydney bis Kapstadt sind besser zu itber- 
blicken, wenn sie als Funktion der Lange aufgetragen werden. Dies ist 
in den Fig. 9 und 10 geschehen. In Fig. 9 wurden die Zahlraten auf den 
40. geomagnetischen Breitenkreis (S) korrigiert und als Funktion der 
geographischen Lange aufgetragen. Fiir diese Korrektur wurde ein aus 
der Fig. 6 entnommener Breitenkoeffizient der Intensitét von 1,8% pro 
Grad verwendet. Da die Abweichungen des Weges der TS. Leipzig 
wahrend des Abschnittes Sydney—Kapstadt vom 40. geomagnetischen 
Breitenkreis gering waren, bringt die Korrektur keine wesentlichen 
Fehler mit sich. In Fig. 10 wurden die Zahlraten einer ahnlichen Kor- 
rektur, namlich der auf den 39. siidlichen Breitenkreis des Ultrastrah- 
lungskoordinatensystems nach Srmpson unterworfen und dazu die 
Abweichungen des Kurses vom 39. Breitenkreis aufgetragen. Diese 
Abweichungen sind auBerordentlich klein, so daB auch hier die Korrek- 
tur auf gleiche Breite keinen Fehler erzeugt. 

Beide Darstellungen zeigen einen deutlichen Langeneffekt von min- 
destens 20%. Im geomagnetischen Koordinatensystem tritt ein Mini- 
mum bei etwa 110 bis 120° O (geographisch) auf. Im Ultrastrahlungs- 
system liegt es bei 50 bis 60° O (geographisch). 


Diskussion der Ergebnisse 


Der im Atlantischen Ozean gemessene Breiteneffekt der Nukleonen- 
komponente von 1,78 ist in guter Ubereinstimmung mit dem etwas 
weiter westlich erhaltenen Wert von 1,74 von RosE u.a.[2]. Die 
Fig. 7 zeigt, verglichen mit Fig. 6, daB das Ultrastrahlungskoordinaten- 
system von SIMPSON geeignet ist, auch in héheren Breiten die MeBwerte 
besser darzustellen, als das geomagnetische System, wenn auch auf der 
Siidhalbkugel ein ausgepragter Langeneffekt zuriickbleibt (Fig. 10). 

Die aquatorialen Minima liegen im geomagnetischen System bei 
15° N (geom.) (Atlantik) und 2° N (geom.) (Indischer Ozean), die ent- 
sprechenden Werte im Ultrastrahlungssystem sind 6° N und 3° S. Auch 
die Lage des Atlantischen Minimums stimmt gut mit dem von RosE 
gemessenen Minimum im Atlantik iiberein. 

Der in Fig. 9 veranschaulichte Langeneffekt in 40° S (geom.) zeigt 
ein Minimum bei 110 bis 120° O (geogr.). Diese Lange liegt etwa 180° 
entfernt von dem entsprechenden Maximum, das Rose u.a. in der 
nordlichen Halbkugel bei 60 bis 70° W (geogr.) gemessen haben. Nach 
den Erwartungen auf Grund der Berechnungen von Jory (Fig. 4) 
sollte in 40° S praktisch kein Langeneffekt auftreten. Wenn man aber 
die in anderen Breiten theoretisch erwarteten Lagen der Extremwerte 


(bei 155° O geogr.) zugrunde legt, so sind die gemessenen Lagen etwa 
40° westlicher, 
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Eine andere Darstellung der Situation ist in Fig. 11 skizziert. Dort 
ist der Breiteneffekt (er ist umgekehrt proportional der Minimums- 
intensitat) als Funktion der geographischen Lange aufgetragen. Es 
gibt bisher vier MeBpunkte in Meereshéhe, davon einen im Pazifischen, 
zwei im Atlantischen und einen im Indischen Ozean. Sie lassen einen 
sinusartigen Verlauf des Breiteneffektes zu, wenn man noch die Lage 
der Extremwerte, so wie sie in mittleren Breiten gemessen wurden, auf 
Aquatornahe tibertragt. Weitere MeBpunkte insbesondere im Indischen 
und Pazifischen Ozean waren wiinschenswert. Die Abweichungen des 
auBerirdischen Magnetfeldes von den eines exzentrischen Dipols, wie 
er aus Erdfeldmessungen gewonnen wird, sind jedoch unverkennbar. 


Maximum, Lage gemessen in 


204,- Fo aeser Arbeit in 40°S (geom) 
00+ Lage des Minimum, wie i¢ | S als Langeneftekt 
6 1,96 nach Jory zu A NI 
& 192 erwarten~ 7 | < 
6 real ae, ae ee es geographische 
© ph W \_ 90°W | o/ 90°0 i 180°0 Esige 
R : ; XN A ‘Lage des Maximum, wie 
Sa) a ; \ = Zp nach Jory zu erwarten 
es od | eas + Rose u.a,(1956) 
\Minimum, Lage gemessen 0 dlese Arbeit 


von Kose u.a, 1956 if 30-40°N (geom,) 
als Langenetfekt 


Fig. 11. Breiteneffekt der Nukleonenkomponente in MeereshOhe als Funktion der geographischen Lange, 
skizziert nach bisher bekannten Messungen 


Der Langeneffekt im Indischen Ozean, dargestellt durch Fig. 9 
und 10 zeigt, daB dort (bei 30 bis 40° S) weder die Breitenkreise des 
geomagnetischen (zentrierten) Dipols, noch die des (zentrierten) Ultra- 
strahlungsdipols mit den Linien konstanter Ultrastrahlungsintensitat 
(Ultrastrahlungsbreitenkeise) iibereinstimmen. Man kann nun mit 
Hilfe des aus den Breiteneffektskurven gewonnenen Breitenkoeffi- 
zienten (1,8%/Grad) in der Nahe des Weges der ,,TS. Leipzig’’ von 
Sydney nach Kapstadt Linien gleicher Ultrastrahlungsintensitat auf- 
suchen. Eine solche Linie ist in Fig. 12 zusammen mit den 40. Breiten- 
kreisen der beiden Dipolsysteme und zwei Linien gleicher Inklination 
in ein geographisches Koordinatensystem eingezeichnet. Auch der 
Weg der ,,TS. Leipzig‘‘ ist eingetragen. Die so gefundenen Aqui-Intensi- 
titslinien waren Breitenkreise eines (zentrierten) Dipolsystemes, dessen 
Nordpol bei etwa 95° W und 84 bis 85° N liegt. Aus Fig. 12 geht hervor, 
daB die Ultrastrahlung keines der in Konkurrenz stehenden Bezugs- 
systeme bevorzugt, nachdem auch die Verfeinerung des zentrierten 
geomagnetischen Dipols durch Jory (exzentrischer Dipol) zu keiner 
Ubereinstimmung fiihrte. Im exzentrischen Dipol sollte bei 40° S die 
Aqui-Intensitatslinie praktisch mit dem geomagnetischen Breitenkreis 


tibereinanderfallen. 
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Inzwischen haben FowLER und WaApDINGTON [7] sowie FREIER 
u.a. [8] Messungen des Alpha-Teilchenflusses in groBen Hohen uber 
England und Italien, sowie Nordamerika durchgefiihrt, die auf eine 
Dipollage hinweisen, dessen Nordpol bei 90° W und 75,5° N hegt: 
Neuere Ballonaufstiege von DANIELSON u.a. [9] in Texas (42° N) zur 
Messung der Azimutabhangigkeit der primaren Teilchenintensitat mit 


& 
lua io 
S : Inklination 60°S 
: / \ i “i He Yon 
S) ~ / \ 
& | a7 \ 
30°35 
Kapstadt 


14 
LUtrastrahlungs- 
breite”72 Imp. 

Jemin | ' 


36°S gay Pa 


if ~ 
u9°S- vgeographische Breite i 
° ; ° System ») 
0 90 ‘i 
(Ost ae 70°S  \ 
| / (1945) \ 
/ N 


Fig. 12. Messungen auf dem Wege von Sydney bis Kapstadt, Meforte korrigiert auf gleiche Intensitat 


(72 Imp/min) der Nukleonenkomponente. Die korrigierten MeBorte definieren eine Isointensitatslinie (wahre 
Ultrastrahlungsbreite) 


Z = 5 ergaben dort fiir die Dipolannaherung des Erdfeldes einen Nordpol 
bei 70° W und 79° N. (Der wahre Nordpol des Erdfeldes liegt bei 96° W, 
fl AN Cer sudpoltiernts3 O73 x23) 

Insgesamt entsteht der Eindruck, da8 die in Aquatornahe gut ge- 
sicherte Westtendenz des auBerirdischen Magnetfeldes [5] in héheren 
Breiten mehr und mehr verwischt wird und sich dort das Erdfeld, wie 
es an der Erdoberflache gemessen wird, in der Beeinflussung der Ultra- 
strahlungsintensitat starker durchsetzt. Dies wird unterstiitzt durch 
eine Messung von STOREY u.a. [10], die bei Melbourne (38° S) durch 
einen Dreiecksflug die Richtung des Ultrastrahlungs-Meridians (Rich- 
tung der starksten Intensitatsinderung) bestimmten. Sie fanden 
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Tabelle 1. MeBergebnisse der Nukleonenkomponente 


Datum | Zatirsie im |__C*Psr*pbische Koordinaten | Gomagnotssh® | uttasteahiungs 
Neutronenpile | we Epoche 1945 > . 
1956 Imp/min Brett pauge Breite Breite 
toe 82:3 49,8°N 2,7° W 53,0°N 47,0°N 
2. 9. 76,0 44,5 8,7 49,0 41,3 
2.9 72,8 AD? On 46,9 39,2 
3.9 L057 39,8 9,7 44,6 36,9 
Soe): 64,4 36,5 TS 41,0 33,3 
3./4. 9. 62.14 36,3 2,8° W 39,9 32,4 
5. 9. 60,9 3733 8,5°O 38,7 So 
5./6. 9. 60,6 36,4 Sai @) 36,7 30,1 
6. 9. 57,9 35,9 15,3 36,0 29,5 
O17. 9: 55,7 35,0 19,8 34,4 28,1 
7-9.- 53,6 33,8 24,0 B22. 26,4 
7./8. 9. 52,4 32,6 28,3 30,2 25,0 
on Soh 31,8 Sies 28,9 237 
8./9. 9. 50,9 31,3 31,9 goa 23,1 
9. 9. 52,8 30,6 BAS 27,6 278 
9./10. 9. 50,8 29,6 32,9 26,5 21,3 
10. 9. 48,6 28,6 33,4 25,4 20,3 
10. 9. ATe2 29,9 34,5 23,5 18,5 
14-9. 43,5 20,5 38,6 16,5 11,8 
1259. 41,5 15,9 41,5 11,6 71 
WA igia 88 41,2 1255 43,9 8,0 3,8 
13.9 41,2 127 45,0 eh 3,6 
13.9 Ad? 1256 47,0 7,2 3,4°N 
14.9 40,5 ihe lip? 52,8 4,9°N 7 N 
14./15. 9. 40,8 9,2 55,8 2,5°N 0,4" S 
3 61,1 PRLS ANS: 
15./16. 9. 40,9 5,3 ) 4 
16. 9. 40,2 3, 4-Ni 63,9 AM iey ce: 6,7 
16./17. 9. 41,0 1,4°N 66,2 6,8 8,4 
17. 9. 41,5 (ONS) 68,8 9,2 10,4 
19.9 43,0 ro ces | 79,1 17,8 17,7 
19. 9. 42,8 9,1 80,3 19,0 18,6 
20. 9. 44,4 BG, 82,5 2A A 20,4 
Die 48,8 15,4 88,1 25,9 24,5 
21-9 50,2 16,5 89,6 27,2 255 
21./22. 9. 51,4 18,4 91,7 28,9 he 
22), 9. 55,0 20,1 94,5 31,4 oe: 
D229: 59,7 J) 97,2 335 oe 
23°19: 64,2 24,2 100,0 35,6 ee 
23./24. 9 64,2 26,0 102,4 Biss 2 : 

: 65,6 27,5 104,5 38,8 B15) 3 
a a 68,1 28,8 106,4 ae a 
24./25. 9. VS. 30,4 108,6 ihe He 
Dis Of 74,7 B22 WOH 2 ee ee 
25./26. 9. 76,3 33,8 113,6 45, , 
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Tabelle 1 (Fortsetzung) 


palma ~ |' Zeneca. | Sesmsmeatonelestra | teria, | Un ateeg 
Neutronenpile : = Epoche 1945 
1956 Imp/min Epelte | tance Breite Breite 

26. 9. 78,9 B20 | GO) A425 
26. 9. 79,8 35,4 | 118.4 41,1 
BO Pips 79,2 35,4 424.2 40,7 
27.9, 79,8 35,4 | 123,9 40,3 
27.9. 79,8 35,5 127,7 39,8 
27./28. 9. 79,1 31555 130,8 46,3 39,3 
28. 9. i ikatl 3,5 13453 46,3 38,7 
28./29. 9. 79,9 35,4 MBS fyil 45,3 S385 t! 
= - = Ss : 

Oude 72,9 33,9 54,2 42,1 34,3 
9./10. 11. 80,6 35,8 | 450,7 44,0 36,2 
lO, ale 80,7 38,6 148,9 47,0 39,3 
10./41. 41. 82.2 39,3 | 145.7 48,2 40,5 
ddl diate 81,6 39,1 143,3 48,3 40,7 
Nl, ale 80,7 38,6 141,5 48,0 40,5 
WA, Mike 79,1 36,8 139,3 46,5 39,1 
WAL, tal. 79,6 34,8 138,5 44,6 13 
US/US, ee 83,3 34,8 138,5 44,6 3753, 
LO ide 79,5 35,1 138,1 44,9 Bil 
Lead 77,0 3559 113552 45,6 38,6 
Ws Wile 77,2 3555 | etisitins 46,0 39,2 
17./18. 11. Tis 35,5 172 46,3 39,8 
Us, aa 77,9 35,5 1227, 46,6 40,5 
18./19. 11. 78,0 35,5 118,3 46,8 AA) 
iO), ail. V laa 34,5 114,8 45,8 40,7 
19./20. 41. 75,9 Bui 115,1 44,4 38,9 
20544: 75,5 31,9 115,6 43,2 38,0 
20. 11. 77,0 32,0 115,8 43,4 38,2 
20. /2A mds 78,2 32,0 115,8 43,4 BS) 
DB, eile DSi 32,0 115,8 43,4 38,2 
28./29. 11. 75,4 32,0 115,8 43,4 38,2 
29. 11. A558 32,0 115,8 43,4 38,2 
29./30. 11. 72,0 31,7 114,3 43,1 38,0 
SOs ots 72,0 Sh 112,0 42,7 37,9 
BOmdde 1255 30,8 109,7 42,2 BUEN, 
BOS AT) Hle IDs 72,0 30,4 107,14 41,8 37,6 
1. 12. 71,0 29,8 104,4 Ali AR 
iN we 69,7 20,2: 101,2 40,5 38,1 
1./2. 12. 69,3 28,9 98,4 40,0 37,1 
BAD 70,6 28,9 92,5 39,7 ae 
2./3. 12 70,4 28,9 88,7 39,4 37,9 
3. 2, 70,4 29,0 84,9 39,2 38,3 
3./4. WAR 68,9 29,3 80,5 39,1 Bges 


Breiteneffekt der Nukleonen- und Mesonenkomponente 643 
Tabelle 1 (Fortsetzung) 
Datum | Zahirateim | __CePerepbische Koondinaten | oeerainaten | Urastahlunes 
eutronenpile : 7 Epoche 1945 a 
1956 Imp/min eS Eeaee Breite Breite 

4. 22. RM! SS) 39,1°S 
See 38,2 39,4 
oes 37,6 39,2 
S./G, 42. 37,0 39,2 
Guts 36,5 39,2 
Oy Jods 68,6 29,4 56,8 35,8 39,0 

7. 12. 67,7 29,3 52,4 35,0 38,8 
8. 12. 66,9 29,3 48,5 34,2 38,6 
8. 12. 67,6 29,2 45,0 33,5 38,3 
8./9. 12. 68,2 29,9 41,9 33,6 B37 

9. 12. 69,6 30,7 38,6 3551 39,2 
9./10. 12. 70,8 31,5 35,3 33,8 39,7 
110. 12: 72,3 5232 Bort 33,9 40,1 
iO) tale Ibe 72,6 33,3 28,4 34,2 40,7 
yl alee. 74,1 34,5 24,7 34,7 41,5 
41./12. 12. 73,2 35,1 | 20,8 34,5 41,6 
12./13. 12. 73,2 32,7 Zoe 31,4 38,7 
13. 12. 69,9 30,6 4s 28,9 36,3 
fie 12s 67,2 29,2 | 13,4 Dig) 3 34,7 
1i3e 12% 65,7 27,9 12,0 25,8 33,3 
13./14. 12. 63,6 26,6 10,6 24,2 Bie 
WAS 12: 62,6 25,6 9,6 23) A 30,6 
WARD: 62,0 24,2 8,3 21,4 29,0 
A 15. 12s 60,0 22,4 6,6 19,4 27,0 
di5e12s 57,8 20,8 Bl AVES 252 
i Ie. 55,8 19,3 3,8 15,8 23,5 
jG. A 55,0 17,8 2,5 14,1 BARS 
WS [Gp WAZ 54,2 16,3 ee ©, 12,4 20,1 
16n (2: 52,1 14,9 0,0 10,8 18,6 
fiom 51,5 11373 1,2°W 9,0 16,8 
16. 12. 50,2 11,8 2,5 ja8) 15,4 
46:/17- 12: 48,7 9,9 4,0 511 | 13,0 
17. 12. 48,4 Teil 6,1 2,6°S Soe 
17-/16. 22: 46,9 5,6 7,6 0,3°S 8,2, . 
18. 12. 46,8 3,4°S 9,3 258M 5,6 
18. 12. 46,5 OFS 442 52 ee 
18./19. 12. os 1,8°N 13,0 7,9 Se 
AGs 12: 45,5 3,9°N Ala 3 10,2 ; 
19./20. 12. 45,4 6,7 [ets4 13,2 ae 
AA, WA 45,2 9 LOS7 16,5 7 
WO; WA, 45,6 13,0 17,2 19,7 11,8 
Dishes, WA 46,7 14,7 Wis 21,4 we 
2A, 12. 45,7 Jibpde) 17,6 22,5 14, 

BE 22.12. 47,2 18,5 17,6 25,2 ee 
Dp, 1D: 49,1 228 17,6 28,9 , 
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Tabelle 1 (Fortsetzung) 


Geomagnetische 
Koordinaten 
Epoche 1945 


Korrigierte 
Zahlrate im 
Neutronenpile 


Ultrastrahlungs- 


Geographische Koordinaten 
= koordinaten 


Datum 


Breite | Lange 


1956/57 Imp/min Breite Breite 
22/238 12. Sele 25,3" | 9 £770 oS a N 
23. 12. 55,0 28,4 | = 4o;4 346 es 
DB Lk, ID, 56,5 34,2 15,0 37,2 ae 
24. 12. 59.9 34,1 13,! 39,8 er 
24 25a 42: 63,8 36,4 12,8 41,9 27 ee 
25. 12K 68,3 38,6 419 43,9 ao 
DS, AD 68,8 40,3 Hal 45,4 Sipe 
D5 2: TOs 42,1 | 10,4 46,9 39,2 
DS MX 733 44,2 9,1 48,8 oe 
26312) U3: 46,2 7,9 50,5 42,9 
26. 12. 78,5 48,1 6,2°W | 52,0 44,4 
26./27. 12 81,5 49,7 3,7 W 53,0 45, 
Diy fener 80,2 50,5 0,1°O 53,0 45,9 
Die, WD tsxhy// 51,0 2,4°O 53,4 46,0 
Dom l2h 83,5 51,0 2,4 53,1 46,0 
28./29. 12 3358 51,0 2,4 53 46,0 
Ae), WD 80,8 5403 Soll 5nd 46,1 
2QONBOnA2 83,2 51,2 4,4 52,9 45,9 
RO, 1D 85,4 51,2 4,4 52,9 45,9 
30./31. 12. 83,5 51,2 4,4 52,9 45,9 
feds 1.9507) 82,5 51,2 4,4 52,9 45,9 
Noa 79,5 5453 4,2 53,0 46,1 
Dy sh, I 79,3 51,9 | 4,5 53,5 46,5 
Beall: 80,5 51,9 4,5 Dopo 46,5 
3./4. 4 81,8 51,9 4,5 5335 46,5 
Ah 82,0 51,9 | 4,5 5335 46,5 
Bo 80,8 51,9 | 4,5 53,5 46,5 
be Ouda $1,8 51,9 | 4,5 535 46,5 
6.4. 82,5 51,9 toes 53,5 46,5 
eile 80,9 51,9 | 4,5 5335 46,5 
ey Same 82,3 51,9 | 4,5 53nD 46,5 
fo) ae 81,3 51,9 4,5 5355 46,5 
8./9. 1. 82,4 Sahil ee 54,5 ee, 
9. 1. 79,2 53,8 is 54,7 48,1 
Op al 81,3 5850 | 8,8 53,9 Aa 


10 + 4° rw. in guter Ubereinstimmung mit der Richtung der Deklination 
(10° rw.) und des geomagnetischen Meridians (9,5°rw.), wahrend der 
gedrehte Dipol (Ultrastrahlungssystem nach SIMPSON) in Melbourne 
eine Meridianrichtung von 14,5°rw. vorschreibt (s. hierzu auch [77]) 


Herrn Professor E. BaGce bin ich fiir den Auftrag zur Durchftihrung der Reise 
und fiir viele férdernde Diskussionen dankbar. Der Hamburg-Amerika-Linie danke 
ich, die Rundreise nach Australien kostenlos erméglicht zu haben, und fiir die 
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Installation der zur Durchfiihrung der Messungen notwendigen Wechselstrom- 
anlagen auf der ,,TS. Leipzig‘‘. Dem leitenden Ingenieur der ,,TS. Leipzig‘ Herrn 
S. FEDERER habe ich fiir standige technische Hilfe, Herrn Kapitan Hervz fiir 
bereitwilige Unterstiitzung zu danken. Fiir finanzielle Hilfe danke ich der Deut- 
schen Forschungsgemeinschaft und Professor W. JENTSCHKE. Fiir die freundliche 
Uberlassung von Ergebnissen von Messungen der Nukleonenkomponente in Chikago, 
Huankayo und WeiBenau danke ich Herrn Professor Simpson und Herrn Professor 
EuMERT. Fraulein I. BLunmM half dankenswerterweise bei der Auswertung der 
Messungen. 

Der Aufbau der MeBapparatur wurde im Sommer 1956 im Physikalischen 
Staatsinstitut Hamburg ausgefiihrt. 
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